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RÉSUMÉ 


. Après une présentation du problème général des mesures analogiques 
l'auteur expose les développements mathématiques qui montrent la 
. possibilité d'une étude à la cuve électrique des problèmes de champs 
magnétiques à potentiel vecteur, c’est-à-dire compte tenu des courants 
magnétisants, dans les cas où il y a une symétrie de translation ou de 
révolution. L'auteur décrit les méthodes de mesure et les appareillages 
qu'il a utilisés pour les mesures analogiques ainsi que pour les mesures 
directes ultérieures sur des maquettes d’électro-aimants. Il donne les 
résultats d’études portant d’une part sur un électro-aimant à symétrie 
de révolution et d’autre part sur un électro-aimant à symétrie de trans- 
lation dans le cadre d’un projet préliminaire de synchrotron à protons 
à focalisation forte. 


INTRODUCTION 


L'étude de certains phénomènes de la physique conduit à une équa- 
tion différentielle locale du type de l’équation de Laplace. C'est le cas 
‘du magnétisme, de l’électricité, de l’hydrodynamique, de l’élasticité, de 
“là chaleur en particulier. Les fonctions potentielles que l'on est amené 
à considérer présentent évidemment de grandes analogies mathéma- 


… (1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue 


le 26 janvier 1057 devant la Commission d’examen. 
4 ; 
Annales de Physique, 1959. I 
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tiques. On peut ainsi étudier d’une façon très générale les champs qui 
en dérivent en se dégageant des problèmes particuliers qu’ils repré- 
sentent. 6 

Dans cette théorie formelle un paramètre s’introduit qui caractérise 
les milieux où s'exerce le champ ; qu'il s’agisse de la perméabilité, de 
la constante diélectrique, de la conductibilité calorifique ou électrique, 
la présence de la matière se traduit par un scalaire dont les valeurs 
déterminent les conditions de transition d’un milieu à un autre. La 
solution particulière de l'équation locale qui s'applique à un cas donné 
est obtenue en imposant à la solution générale de satisfaire aux condi- 
tions aux limites entre les différents milieux du système considéré. 

Il arrive souvent que la solution d’un problème ne soit pas calculable 
mathématiquement, ou que cela implique un effort non rentable, mais 
qu'il soit possible de construire un modèle sur lequel on puisse effec- 
tuer des mesures. 

Tous les domaines de la physique qui sont englobés dans cette théo- 
rie mathématique unique ne sont pas également accessibles à l’expéri- 
mentation. On transpose alors le problème dans un domaine plus com- 
mode et mieux étudié ; la distribution du courant électrique dans les 
conducteurs répond aux conditions d’expérimentation requises : 


— les mesures électriques Sont très précises’, 

— l’appareillage électrique et électronique offre de grandes facilités 
d'emploi ; | 

— le paramètre caractéristique, qui est la conductibilité, présente. 
une grande étendue de valeurs possibles. 


Le calcul analogique emploie donc surtout le phénomène de la dis- 
tribution des courants dans les conducteurs, et plus particulièrement 
dans les électrolytes qui offrent de grandes commodités d’expérimenta- 
tion. L'usage des cuves électriques s’est beaucoup développé depuis 
quelques dizaines d'années, et nous citerons en France les travaux très. 
importants de J. Pérès et L. Malavard. 

Mais l'intérêt du calcul analogique ne se limite pas à relier les études. 
de phénomènes entre lesquels il ya une correspondance immédiate, tels 
que l’électrostatique ou le magnétisme et l’électrocinétique. Il faut le 
considérer d’un point de vue plus général comme une méthode expéri- 
mentale de l’analyse qui permet d'obtenir la solution numérique de 
certaines équations différentielles. C’est ainsi que l’étude de l’électro- 
magnétisme par cette méthode est, comme nous le verrons, le résultat 
d’un traitement mathématique préalable sur l’équation locale du champ 


et qu'elle peut être considérée comme une application indirecte de l’ana- 
logie rhéoélectrique. ù 


Les problèmes de champs magnétiques à potentiel scalaire, c’est- 
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- à-dire sans courant magnétisant, ont été considérés en premier histori- 
quement (7). On peut les traiter dans certaines conditions de symétrie 
par des méthodes analytiques ou graphiques, et l’analogie avec le 
champ électrique est immédiate. Le cas des aimants permanents est 

_traité ainsi. S’il y a des courants magnétisants on peut assez souvent 

… limiter la zone intéressante par des surfaces de flux et équipotentielles 
déterminées approximativement et faire à l’intérieur de ces limites 
-une étude du champ avec une précision qui dépend de l’approximation 
ainsi réalisée. 

. Si l’on désire une étude plus exacte il faut tenir compte des courants 

… magnétüsants. Le champ magnétique dérive en effet d’un potentiel vec- 
teur qui est déterminé par l'équation de Poisson à l’intérieur des 
conducteurs parcourus par des courants et par l'équation de Laplace à 

l'extérieur de ces conducteurs. On peut à nouveau traiter le problème 

… analytiquement ou graphiquement dans certaines conditions de symé- 

» trie comme l’ont montré respectivement les travaux de Roth et de 

“ Lehmann sur les machines électriques. 


Peierls (11) a montré en 1946 que la cuve électrique à fond plat peut 
- être employée pour une étude analogique rigoureuse des problèmes de 
champs magnétiques à potentiel vecteur s’il y a une symétrie de trans- 
lation. Peierls et Skyrme (12) ont aussi proposé en 1949 l'emploi d’une 
… cuve à fond incliné pour l’étude locale du champ magnétique dans le 
… cas d’une symétrie de révolution. Bracher (3) a utilisé ces méthodes 
en 1950 pour étudier le champ magnétique à gradient constant du syn- 
chroton à protons de Birmingham. 


…. Les travaux que nous rapportons ici ont été effectués en 1953 et 1954 - 
… dans le cadre d’un projet préliminaire pour la construction d’un syn- 
… chroton à protons de 25 GeV, utilisant le nouveau principe de focalisa- 
“ tion forte par un gradient magnétique alterné. Nous montrons dans 
quelles conditions on peut réaliser une analogie rhéoélectrique dans 
+ une zone étendue d’un champ magnétique à potentiel vecteur présentant 
une symétrie de révolution (6) (‘). Dans la réalisation envisagée pour 
… l’électro-aimant du synchrotron le champ magnétique présente une vraie 
= symétrie plane et nous décrivons l’étude d’un circuit magnétique devant 


” donner un paramètre 7 —400. 


+ 


Nota. — Au moment de donner ce texte à l'impression nous avons appris 
3 ; . . . : Le 

À par une lettre de H. K. Farr dans Review of Scientific Tpstrente d'avril 1957, 

. vol. 28, p. 296, l'existence d’un article, passé inaperçu et antérieur de Le ans 

à nos travaux, démontrant la possibilité de cette analogie au moyen d’une 


ET 


; é 1 Ê mme nous l'avons fait d’une façon tout à fai 
| cuve électrique hyperbolique co 


indépendante. 
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CHAPITRE PREMIER 


Exposé du principe mathématique 
des analogies rhéoélectriques 
pour les champs magnétiques. 


Les problèmes de champs magnétiques que l’on peut étudier par 
l’analogie rhéoélectrique sont de deux types : 


1) Le champ peut dériver d’un potentiel scalaire s’il n’y à pas de 
courant magnétisant, car son rotationnel est nul en tout point. L’ana- 
logie avec le champ électrique se fait directement ; 

2) Dans le cas général où il y a des courants magnétisants le champ 
dérive d’un potentiel vecteur, car la divergence de l'induction B est 
nulle en tout point. Lorsque la généralité du problème est diminuée 
par une symétrie de translation ou de révolution le potentiel vecteur est 
réduit à une seule composante, ce qui permet l’analogie rhéoélec- 
trique. 


, 


Equations d’un champ magnétique à symétrie plane. 


Le champ magnétique a une divergence qui est toujours nulle mais 
un rotationnel qui est différent de zéro à l'emplacement des courants 


; LS 
magnétisants de densité y. 
. . se an rl , . 
Le vecteur induction magnétique B dérive d’un potentiel vecteur À: 
._ — — — 
div B—0 B—=rot À 
Nous avons aussi en l'absence de courants de déplacement : 
> > — = 
tot A =" B=vuuH. 
Nous obtenons alors : 


(1) rot (rot À) Æ UT 
avec : 


rot (rot À) = grad (div À) m're 


. Te , Cr Er 
Le potentiel vecteur A étant choisi tel que div À ==o nous obtenons 
l'équation locale : 


(2) AÀ — — puy. 
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» Il nous faut maintenant introduire la condition de symétrie plane : 
Supposons que tous les courants aient la direction Oz dans le trièdre de 
référence Oxys, Oz étant la direction de translation. Cette condition 
est nécessaire pour que nous puissions établir une analogie formelle 
avec les équations de l’électrocinétique dans la cuve à fond plat. 


| Cette condition nous assure d’ailleurs que div A 0. 
_ L'équation (2) se réduit à une équation scalaire : 


(3) AA — — puy. 


L'équation différentielle (3) est une équation locale valable en tout 
point du champ. La solution générale qui en résulte doit vérifier cer- 
taines conditions aux limites afin d’être la solution du problème consi- : 
déré : 

ASS A y . je 
1° div B—0 nous donne à la surface de séparation de deux milieux 
. de perméabilités u; et u une condition d'égalité des inductions nor- 
males: 


(4) (B,): == (B,)2. 


Considérons une section droite quelconque perpendiculaire à Og, c’est- 


TER PEUR Ce 
-à-dire un plan de symétrie. Soient { et n les vecteurs unitaires tangent 
et normal à la courbe de séparation des deux milieux : 


> — > + 

(B,): —B, .7 (B,): = B:.n. 

FORE Eee 200 DA d Az 
B°n— rot AN, Ter 


dAz d Az 
= Le ia be 


RE dAz 


— grad À,.{——; à 


ny car ÀA,— 6, À, —0 


» 


La première condition aux limites (4) devient : 

(4) (5) —= (%) égalité des dérivées tangentielles de A,. 

% 1 2 . 2) : É 

C’est plus simplement l'expression de la continuité de la fonction A. 


20 rot H— o est la seconde condition à la surface de séparation de 
deux milieux si elle ne porte pas de courant magnétisant. 
… Cette condition s'exprime par : 
(5): (Hi); — (H)a. 


LA +) e 
Comme précédemment nous pouvons écrire : 


# > —> " ets tea ET — 4) 
4 Hi H; TR ET dÿ rs 5x 
à I /DAz d Az | st FL. Az 
20m = — — | — x + a" Re — 
bo \0æ 2y FH 
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La seconde condition aux limites (5) devient : 


mr I D Az PERS d Az 
(9 ) mn ( 7 Lean d où 
Hoi | On /1 Bebe n /2 


Équations de l’électrocinétique dans une cuve plane. 


Considérons une cuve électrique à profondeur constante parcourue 
par des courants. Les injections de courant dans l’électrolyte fourniront 
un débit spécitique d par unité de volume. Leur réalisation sera décrite 


LE 
plus loin. Soit y’ la densité de courant dans l’électrolyte. 


M 
Nous avons div } —d. 
d—0 partout où il n’y a pas de source de courant. 


> . , . . 
Le champ électrique E dérive d’un potentiel scalaire V : 


— 


— 
E——grad V, 
s étant la conductivité de l’électrolyte : 
— — 
! J' — 6E, 
Nous obtenons alors : 
E = À d 
div (grad V)—— = dans l'électrolyte. 


L'équation locale en tout point de l’électrolyte est : 


(6) Ne 


T3 


une symétrie de translation dans la direction verticale. Dans un plan 
horizontal quelconque nous avons à la surface de séparation de deux 
milieux de conductivités 0, et os les deux conditions suivantes : 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
La cuve est à profondeur constante et disposée de façon à présenter 


=> ee 

19 rot E—o car le champ E dérive d’un potentiel scalaire. Cette 
condition s'exprime par l'égalité des composantes tangentielles du 
champ, indiquant que la fonction V est continue : - 


(7) (Es)1 = (Eh: 


(7 E)=0). 


> GA 2 » à 
29 div J'—0 s’il n’y a pas de source de courant sur cette surface. 


var ‘4 


ETUDE ANALOGIQUE DE QUELQUES CHAMPS MAGNÉTIQUES IT 


Ceci entraîne l'égalité des composantes normales de la densité de 
- courant : 


(8) (xh =(Ju)s 
3 OL : | 
(8 an) =), 


Analogie dans le cas d’un champ à symétrie plane. 


Nous obtenons ainsi une analogie formelle entre les équations du 
champ magnétique et celles de l’électrocinétique dans la cuve. 


Cuve électrique plane Champ magnétique plan 
Le & æ 
= d ; 
AV=— 2 AA — — po): 
5) er (5) (CE æ* () 
21/4 = \ot}2 1/10 \ pt") 


Le Ex 1e foA 1 [OA 
An 1 2\5n 2 Hola \On /1 Vous \ On /2° 


Nous pouvons faire correspondre V à A, d à Jsetoà de au moyen 
F (] 
de relations de proportionnalité. 
| Les lignes équipotentielles dans la cuve correspondent aux lignes de 
» potentiel A, constant. 
En deux points homologues de la cuve et du champ magnétique 


4 nous avons les relations suivantes entre le champ électrique et l’induc- 
» tion magnétique : 

F VE RAS ES 0 

7 

% Rp  2Az OA DAz OAÂz 

À E.B=E,B. +E,B,——K#:. LE 5e —=0 


> —> Ê . 
. E et B sont perpendiculaires. 

me) +6) =e[Ge) +6) 
E et B sont proportionnels : E—XB : 

É À D [—#2 FÉRE DEA ko jl À Cr | 


ep LÉ + pu Té, 


K2, À k, étant 1e Ps unitaires du trièdre de référence. Cette rela- 


mn db ae Ve in) 


tion montre que É, B, k, forment un trièdre positif. 


4 
LE - 
4 
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> : _. : 
Nous pouvons définir complètement B en connaissant E. Nous multi- 


re . . 
plions le vecteur E par le scalaire 1/k puis nous le faisons tourner d’un 


= 
angle de + x/2 pour obtenir B. 


Nous pouvons obtenir très simplement la mesure du flux d’induction 
qui passe entre deux droites parallèles à Oz en appliquant le théorème 


de Stokes : 


Considérons deux points A et B du champ! magnétique plan étudié 


(fig. a). 


Formons un contour rectangulaire au moyen des côtés AA’ et BB’ de 


Fig. a. 


longueur unité et parallèles 
à Oz. Définissons un sens 
positif de circulation le long 
de ce contour, ce qui en- 
traîne l'orientation du vec- 


—# 
teur n normal à ce rectangle. 


La circulation de re le 
long de AA’B'B est : 


(Asa — (An. 


C’est la valeur du flux de 


> 

B à travers ce rectangle en 
grandeur et en signe avec 
les conventions d'orientation 
adoptées. 


Considérant les points homologues dans la cuve nous avons : 


flux de B à travers AA'B'B— (Vi — Vs) + . 


Cette remarque permettra de déterminer rapidement le rendement 
d’un électro-aimant par le rapport du flux dans la région utile au flux 


total. 


Équations d’un champ magnétique à symétrie de révolution. 


Dans le système de coordonnées cylindriques (£, r, 0) considérons 
une distribution de courant magnétisant à symétrie de révolution 
d’axe Og qui soit réduite à la seule composante 7, perpendiculaire au 


, 2 Q > 
rayon vecteur de la coordonnée r. Le potentiel vecteur À créé par cette 
distribution de courant n’a que la seule composante A4. 
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ee , . — > . 
es composantes de l'induction B— rot A s’écrivent : 


a(rAp) 
B= - 
r or 
d(rAp) 
Rime 8 
r d£ 
Bg— 0 


, « = 
L'expression de rot B n’a qu’une seule composante : 


(rot ne a . 


d£ 


CRE: RU afzr mn 


Dans le système de coordonnées cylindriques, avec la distribution de 
courant magnétisant réduit à 75, l'équation locale s'écrit donc : 


2 [r o(rAg) à [r 2lrAg) , 
(9) osLr° 5 ]+2 r° or ]=- rie 


Conditions aux limites. — Considérons la surface de séparation 
entre deux milieux de perméabilités u, et w,. La première condition est 


. . e TC: 7, . , 
la conservation du flux (div B—0) qui impose l’égalité des composan- 
tes normales de l'induction de part et d'autre de la séparation : (B,), 


. . CPR . . Er Ver 
— (B.), et exprime la continuité du potentiel. Soient { et n les vecteurs 
unitaires tangent et normal à la méridienne de cette surface de sépara- 
tion ; la composante normale de l'induction est : 


> —+ 
B— Dir 
B "| o(rAp) Mes 
ERA ROUE ET 
L 2(rAf) “4 
CS SE RE CET 


r.Bn = dérivée de r A4 suivant la tangente à la méridienne. 
| La conservation du flux se traduit par la continuité de la fonc- 
tion rAÿ : 


| a Fa Ar 2] 


La seconde condition est la continuité de la composante tangentielle 
du champ s’il n’y a er de courant magnétisant sur la surface de sépara- 


tion, c’est-à-dire si rot ne — 0, Nous avons donc (H.), — (H)2. 
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> > 
La composante tangentielle de l'induction est Br B:.f: 
t 2(rAp) + 
B——;|4 De ne 
1 d(rAg) d/rAp) 
Bee Se less 


r.B,— dérivée de r A suivant la normale à la méridienne. 
La continuité de la composante tangentielle du champ s'écrit : 


1 ei [ 1 mi 
a) ut” 08 = Lune on dl: 


Analogie localisée 
dans le cas d’un champ à symétrie de révolution. 


Peierls et Skyrme (12) ont obtenu une analogie localisée dans le cas 
d’un champ magnétique à symétrie de révolution. Leur méthode de 


R R R 
à _— . « . 
RE | } 
a TS re Lise 
0 —— 0 EE 0’ 
{nclinaison directe de la cuve /nclinaison inversée de la cuve 


calcul consiste à comparer l'équation obtenue dans ce cas avec l’équa- 
tion (3) d’un champ magnétique plan. Si l’on accepte alors de limiter 
la région étudiée de façon que ses dimensions radiales soient petites 
devant sa distance à l’axe de révolution il est possible d’obtenir une 
solution valable en première approximation. Pour cela on étudie d'abord 
le problème dans une cuve plane comme si la section méridienne du 
champ étudié était la section droite d’un champ à symétrie plane. On 
obtient ensuite le terme correctif en inclinant la cuve de façon que le 

dièdre ainsi formé représente un secteur du champ à symétrie de révo- 
lution réel, fig. br. La solution approchée peut être obtenue directe- 

ment dans cette analogie localisée en inclinant dans l’autre sens la cuve 


à fond plat, fig. b2. 
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Analogie étendue 
dans le cas d’un champ à symétrie de révolution. 


Il est possible d'obtenir une analogie rhéoélectrique dans une 
grande étendue d’un tel champ magnétique au moyen d’une cuve 
_dont la profondeur À est inversement proportionnelle à la coordonnée r, 
c'est-à-dire dont le fond a une section droite hyperbolique (6) (1). 

Considérons à nouveau l'équation locale (1) : 


(1) rot (rot À) — WT. 


Dans le système de coordonnées cylindriques avec une distribution de 
courant magnétisant réduite à la seule composante 4, nous avons vu 


que l'équation (1) peut s’écrire : 


| o [r (Ag) o [r (AG) à 
(9) ozlr' > +2 TE voue. 


. Comparons cette expression à l'équation (6) du potentiel électrique 
dans une cuve plane, mise sous la forme suivante : 


(0 TUE EI" 


Si dans cette cuve plane les milieux conducteurs ont des conductivités 
qui ne sont plus constantes mais au contraire fonctions de la position 
radiale suivant la loi s—k/r, nous pouvons établir une analogie for- 
-melle entre les équations locales et les conditions aux limites, du champ 
magnétique d’une part et du champ électrique dans la cuve d'autre 
part, comme nous le voyons dans le tableau suivant : 


ÉQUATIONS LOCALES 


4 7 Cuve électrique Champ magnétique 
ce {A 

1 DV d Fr oV AN a] a à SEA o fr °fAgT : 

=, — + — ns el 21 - ST QU RS —— HU] 
r à 0z or Lr ° or k | 9zLr 2z or Lr or 


FE. {} Comme nous l'avons signalé dans l'introduction cette analogie a été 
démontrée dans un article passé inaperçu à l’époque : Some engineering 
applications of the electrolytic field analyser, par H. K. Farr et W.R. WizsoN, 
Trans: Am. Inst. Elec. Engrs, 1951, 70, I, 1301-1300. 
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CONDITIONS AUX LIMITES ENTRE DEUX MILIEUX 


É ; (rAg) 2(rAg) 
ELLE 2 ESS 2 
(rAg) (rAg) 
Ab Fe EE 


Nous pouvons faire correspondre V à rAg, d à 74 et k à 1/uto. 


Les lignes éqüipotentielles dans la cuve correspondent aux lignes de 
valeur constante pour la fonction r As. 


En deux points homologues de la cuve et du champ magnétique nous 
avons les relations suivantes entre le champ électrique et l’induction 
magnétique : 


V = krAs avec HO: 


EE > > à 
E et B sont perpendiculaires car : 


k& O0irAp) o(rAg) Z o(rAg) o(rAg) 
| DR i*6 


PTE dr Fe HE) OT re 


E et rB sont proportionnels'car : 


-/a(rAg)\? © /a(rAg)\? 
ge x|( = ) . = |= rep. 


L > > — LIRE D 
Le trièdre formé par les E, B, Æ est positif, À étant le vecteur uni- 
taire sur le troisième axe de coordonnées, car : 


> + k [ /a(rA8g)\? d(rAp}\?1 —+ 
BAY" (0) 7 


N APE < He EP SR 
ous pouvons définir complètement B en connaissant E ainsi que la 
valeur de r au point homologue. 


. LL > . 
Nous multiplions E par le scalaire 1/kr puis nous le faisons tourner 
L 4 Es 
de l’angle de + x/2 pour obtenir B. 


Réalisation d'une conductivité o = k/r. — Il est bien connu (ro) 


que l'on peut représenter approximativement une conductivité o— (M) | 


fonction de la position au moyen d’un électrolyte homogène dont la 


profondeur est proportionnelle à f(M). Cette condition ne peut être 


réalisée que si la fonction (M) ne dépend que d’une ou deux dimen- 


sions 


IL faut de plus que les variations de cette fonction ne soient pas trop | 
rapides pour que l'on puisse considérer le flux du courant dans la cuve 
comme un problème plan avec une approximation raisonnable, La 


\. 


rt 
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conductivité o— k/r peut être représentée dans une cuve hyperbolique 
à condition de ne pas utiliser la région voisine de l’axe, où la profon- 
deur varie rapidement. | 


CHAPITRE II 


Cuve électrique et son appareillage. 


Cuves électriques. 


Nous avons utilisé une cuve en ardoise de 100 X 170 X 25 em pour 


les mesures de champs à symétrie plane et nous avons construit une. 


petite cuve à fond hyperbolique que l’on plaçait dans le grand bassin 
pour les champs à symétrie de révolution. 


La cuve plane est munie de pieds à vis pour le réglage de l’horizonta- 


lité du fond qui doit être fait soigneusement. 
Un chariot permet de déplacer la sonde exploratrice dans toute l’éten- 
due de la cuve (photo n° 1, pl I). Il est prolongé, au-dessus d’une 
. planche à dessin horizontale juxtaposée au bassin, par un bras muni d’une 
pointe perforatrice à commande électrique. On peut ainsi reproduire sur 
une feuille le tracé des pièces polaires et des électrodes, puis dessiner 
les équipotentielles ou repérer les positions pour lesquelles on mesure 
_ le champ. 
. Le déplacement du chariot se fait suivant les deux axes horizon- 
» taux de la cuve. Le robuste châssis de fer qui est fixé au bassin porte 
_ deux rails parallèles au grand axe, l’un est plat et l’autre en forme de V 


renversé. Le guidage est assuré sur ce dernier rail par deux roues à 


. gorge fixées sur un bras perpendiculaire à l’axe du chariot. Une cré- 
. maillère, juxtaposée à ce rail, est attaquée par un pignon que l’on com- 
mande au moyen d’une tige depuis la tête du chariot. L’autre rail fait 


- seulement oftice de support par l'intermédiaire d’une roue ordinaire. Ce 


- système assure un déplacement facile du chariot tout en le maintenant 
. bien parallèle au petit axe de la cuve. 

La cuve hyperbolique consiste en une caisse en contre-plaqué soigneu- 
* sement verni, de 50 cm suivant l’axe z et de 4o cm suivant le rayon r. 
_ Le fond est en paraffine. La loi de variation de la profundeur utile À en 
* fonction du rayon r est donnée par : rh—/4o cm?. Près de l'axe, où la 
: profondeur deviendrait infinie, nous avons limité 4 à 20 cm, jusqu'au 
: raccord avec le fond hvperholique pourr=2 em. 

_. La construction de ce fond hyperbulique a été réalisée en employant 
. deux plaques de tôle découpées suivant le profil exact. Pour les obtenir 
on superpose les deux tôles et après les avoir fixées sur la fraiseuse, on 
+ 


; 
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+. trace les deux côtés perpendiculaires suivant le système de coordonnées. 
. de la machine. Ensuite on trace point par puint le contour en déplaçant 
= Je centre de la fraise sur la courbe parallèle à l'hyperbole rh —/4o cm*, É 
à une distance égale au rayon de l'outil. | 
Be) Sur une plaque de bas: en contre-plaqué nous avons vissé cinq cloi- 
| sons verticales en bois découpées suivant un contour parallèle à l'hyper- | 
AT bole, à 2 cm à l’intérieur. Nous avons rempli le volume ainsi défini par | 
# du plâtre. Nous avons disposé ensuite une plaque de tôle mince paral- 
e lèlement à la surface du plâtre et environ 3 cm au-dessus pour définir 
M à le volume dans lequel la paraffine a été coulée. L'opération du coulage 
1 de la paraffine est assez délicate car il faut obtenir une couche bien 
homogène. Lorsque la paraffine est bien refroidie on enlève la tôle puis 
“h l’on fixe sur les côtés les deux plaques à profil hyperbolique. Il faut 
ensuite au moyen d’une barre de fer bien droite râcler la surface de la 
+  paraffine par petites lamelles. On arrive ainsi à reproduire le contour 
Bu hyperbolique avec une bonne précision. Les côtés sont ensuite assem- 
blés avec soin et rendus étanches au moyen d’un vernis à bateau. 


NS Choix de l’électrolyte. 


nee = Nous avons employé de l’eau de ville sans aucun inconvénient. La 
’ résistance obtenue entre les électrodes était de l’ordre du millier d’ohms, 
ce qui est une valeur commode à comparer avec celle d'une boîte de. 
résistances. L'avantage principal de l'emploi de cette eau est l’homogé- 


__. néité et la propreté du bain qu'il est facile de remplacer très souvent. Il 
_: faut veiller à ce que l’eau reste très propre et ne soit pas polluée par un 
film de matières grasses en particulier. Il se dépose alors une pellicule 


sur les électrodes qui crée un déphasage nuisible. On doit bien dégrais- 
ser la cuve, les pièces polaires et les électrodes avant leur emploi. 


Alimentation de la cuve. 


SOURCE DE TENSION. — L'emploi d'un électrolyte comme milieu conduc- 
teur nous conduit à utiliser le courant aiternatif pour alimenter les 
électrodes : tout phénomène d’électrol\se et de polarisation des élec- 
r trodes perturbe en effet l'analogie des champs électrique et magnétique 
Re. considérés. : 
Nous avons employé une source de tension à fréquence musicale cons- 
__ ,  tituée par un générateur B. F. bien sinusoïdal suivi d’un amplificateur : 
; de puissance d'une vingtaine de watts (fig. 2: L 

La tension de sorlie est aussi bien sinusoïdale tant que la tension 
d'entrée fournie par le générateur B. F. ne dépasse pas une certaine 
valeur au-dessous de laquelle uous nous maintiendrons. La puissance 

€ 
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de sortie est réglée par la tension du générateur B. F. et l’on dispose au 
dernier étage, en push-pull, de l’amplificateur, d’un transformateur T, 
à 5 prises. Nous pouvons ainsi adapter la sortie à l’impédance de la 
cuve utilisée. Tous les transformateurs employés ont leurs écrans mis 
à la masse pour fixer les capacités à la terre et éviter les couplages 
parasites. 

Nous avons utilisé pour la plupart de nos mesures la fré- 
quence f — 500 Hz, avec quelques essais à 400 et 600 Hz pour véri- 
“fier l'indépendance de nos mesures de champ par rapport à la fréquence. 


Insecrions pe courant. — Nous avons vu que l’analogie conjuguée 


nous fait représenter le circuit fer d’un électro-aimant par des pièces. 


isolantes et les bobines magnétisantes par des injections de courant. 


Te ? s cn Se ; 
La relation div }"— kJ. exprime que la densité de courant injectée dans 


la cuve doit être proportionnelle à la densité de courant magnétisant y: 


au point correspondant. 

… En pratique il suffit de diviser la section droite du bobinage en un 
assez grand nombre de carrés et de représenter chacun d’eux par une 
injection de courant proportionnelle à l’intensité totale qui le traverse. 
La densité moyenne dans un bobinage est en général uniforme : on 


divise alors la section droite de la bobine en carrés élémentaires égaux . 


‘que l’on représente par des injections de courant égales. 

” La réalisation du système d'injections se fait très simplement en 
‘découpant une plaque isolante suivant la forme de la section droite du 
bobinage (photo n° 6, pl. IL). On perce au centre de chacun des carrés 


élémentaires un trou de 2 mm dans lequel glisse à frottement doux une’ 


tige de cuivre qui plonge dans l’eau jusqu’au fond de la cuve ; lecourant 
est amené à l'extrémité supérieure par une fiche banane. La plaque est 
fixée en position par rapport aux pièces polaires isolantes comme la 
section droite du bubinage par rapport au circuit magnétique. | 
Sur chaque extrémité du châssis de la cuve est fixée une plaque por- 
tant les dispositifs de réglage du courant de chaque injection. Nous 
avons pour chaque alimentation une résistance au carbone de 10 kQ 
suivie d'un potentiomètre de 5 k& et d’une résistance de 5o @. La 
mesure du courant se fait en permutant celle-ci avec une résistance de 
5o Q bien stable qui sert ainsi pour toutes les injections. On lit la ten- 
Sion à ses bornes au moyen d’un millivoltmètre à lampes. La permuta- 
tion de ces résistances ne modifie pas le courant considéré car leur 
différence possible est négligeable devant les 10 kQ. vRe 

* On règle le courant à la valeur voulue au moyen du potentiomètre 
de 5 kQ. Le réglage se fait par approximations successives puisque la 
modification de l'intensité d’une injection se répercule sur les autres. 
En pratique, la convergence se fait rapidement, en quatre ou cinq 
réglages de chacun des courants, avec la précision de 1 p. 100 du milli- 
voltmètre. Près de chaque potentiomètre se trouve le bouton du com- 


* 
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mutateur qui permute la résistance de 50 Q avec la résistance de réfé- 
rence. On peut ainsi faire rapidement et commodément le réglage des. 
injections de courant à la valeur choisie. : 
Les bornes de sortie du transformateur T; de l'alimentation sont. 
disposées sur le côté du châssis blanc de la photo n° 1. Un fil blindé 
z relie chaque borne de sortie à une plaque de distribution du bassin. Le 
blindage est connecté à la plaque, qui est en dural, et l’on met ainsi à 
la masse toutes les parties métalliques du châssis et du chariot de la. 
cuve. La tension d’alimentation est distribuée à toutes les injections: 
a par un fil sur lequel sont soudées les résistances de 10 kQ, chacune . 
d'elles étant suivie du potentiomètre de 5 kQ, de la résistance de 50 Q 
et de la borne de sortie. Ces bornes de sortie, alignées au bord de la 
plaque de distribution, sont reliées aux tiges des injections par des fils 
munis de fiches bananes. Il est indispensable de bien décaper les tiges ! 
| de cuivre des injections avant de remplir la cuve d’eau pour éviter, ! 
a autant que possible les déphasages parasites. 


Appareïllage de mesure. 


dre. suivant cette analogie. Nous voyons le modèle en paraffine du circuit 
Lee magnétique, les injections de courant [, représentant les bobines 
" magnétisantes alimentées à travers Les résistances variables r. 
no Pour le tracé des équipotentielles et la mesure du champ nous 
Pie _employons une méthode de zéro. Le potentiel du point courant M est 
. mesuré au moyen d’une sonde par comparaison avec le potentiel 
. VR/10 000 fourni par le curseur M’ du potentiomètre de mesure 10 000 ©. 
& La différence de ces potentiels est envoyée sur l’appareil de lecture à” 
travers l’amplificateur À, et nous ajustons R jusqu’à l’annuler. On peut 


| 
| 
Sur la figure 1 nous avons:la représentation d'une cuve employée ! 


aussi se fixer la valeur de R et tracer la courbe équipotentielle corres- 
 pondante. 

Le contact électrique de la sonde exploratrice avec l’eau est assuré 
+ _ ‘ par une tige fine mais rigide de nickel, ayant 0,15 mm d'épaisseur, | 
‘46 guidée par un manchon de plexiglass à travers lequel passe la tige de 
ne. nickel par un trou exactement calibré. Un dispositif de serrage main- 
. tient le fil blindé et la tige à la position choisie. Le déplacement verti=. 
108 cal de la sonde est réalisé par une crémaillère fixée au tube de laiton. 


Le support monté sur le chariot, peut pivoter sur lui-même. On pets : 
ainsi mesurer les déplacements angulaires et verticaux de la sonde 
AA s’il y a lieu. Re 
& Nous avons employé dans la plupart des cas un potentiomètre d’une 
# résistance totale de 10000 Q, la valeur de R étant réglable ohm par. 


- ohm. On peut mesurer le potentiel du point courant de la cuve à 10o-+, 
de la tension appliquée à ses bornes. On lit directement sa valeur rela= 
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tive sur les quatre boutons de commande des boîtes de résistances. 
L’étalonnage du potentiomètre est fait avec une précision correspon- 
dant à la sensibilité de la méthode. Il faut donc que les boîtes de résis- 
tance élevée soient bien construites et étalonnées. 


Montage pour le tracé ds equipotertelles 


tube oscilescon ue 


NN 


\ 


à 


Fig. 1. 
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F 
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Er Nous avons utilisé un tube d’oscilloscope cathodique pour réaliser 
l'égalité des potentiels du point courant de la cuve et du curseur du 
potentiomètre P. Le tube est monté avec une tension prise sur l'alimen- 
tation du bassin en balayage horizontal et avec la différence des 
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[ 


= D 1 
potentiels précédents amplifiée en signal.sur l'axe vertical. Nous Re 
. vons ainsi des figures de Lissajous sur l écran. Nous PARSEES se | 
1e le comportement de la cuve et séparer la différence de phase } à HAS 
: férence d'amplitude pour ces potentiels. L emploi d’un tube cat sas 

à est très utile pour détecter les déphasages parasites et pour procécer à | 

| Jeur élimination. Si les tensions sont sinusoïdales et en phase mous | 
k obtenons une ligne droite sur l’écran. Lorsqu'il ya équilibre, le signal : 
‘4:14 vertical est nul, le spot décrit l’axe horizontal de repère. Lors du 
VU réglage la mesure du déséquilibre est donnée par la pente de la droite : 
du spot. Celle-ci pivote par rapport à l’horizontale lorsque l’on ajuste | 


le potentiomètre P. 


£nfree 
500 4x 


AMPLIFICATEUR _DE PUJISSANCE 
L'ALMENTATION DE LA CUVE 


ER 


Fig: 


$ 


sa 
S'il y a une légère différence de phase provenant d’effets d'induction. 

ou de capacité parasites, nous observons une ellipse sur l'écran. Pour … 

que les potentiels de M et M’ soient en phase nous ajustons une capa=. 

cité branchée entre M et un côté ou l’autre du potentiomètre (C; ou C2 . 

sur la figure 1). Nous employons pour cela un condensateur variable à: 

air, d’une capacité maximum de 3 000 pF. Le rotor de ce condensateur. 

‘doit être parfaitement isolé de la masse pour ne pas introduire de 
connexions indésirables. pts 

Insistons bien sur le fait qu'il ne faut pas corriger artificiellement 

les déphasages parasites importants au moyen de la capacité C : l’ana- 

logie rhéoélectrique n’est valable en principe que si tout le système des 

tensions et des courants est en phase. IL convient d'étudier l’appareil-. 
Jage de façon à réduire au minimum ces déphasages et aussi de main- 

tenir les électrodes bien propres. Nous pourrons alors corriger sans. 


1 


1 
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erreur appréciable un faible déphasage au moyen de la capacité C. 
. Le procédé décrit par L. Malavard (10), pour étudier le circuit exté- 
rieur à la cuve consiste en un « montage à sec ». Pour cela on remplace 
la cuve par un potentiomètre P' de résistance équivalente. L'étude au 
moyen de l’oscilloscope du réglage au zéro de la différence de potentiel 
entre les curseurs des potentiomètres P et P’ renseigne sur les dépha- 
sages du circuit extérieur et permet de les éliminer. 


La figure 3 représente l’appareillage de zéro, c’est-à-dire le tube 
oscilloscopique et son amplificateur à deux étages. 
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Fig. 3. 


La différence des potentiels de M et M’ est envoyée sur l’oscilloscope 
comme signal vertical à travers un amplificateur à deux étages ayant 
un gain de 30 000 ; nous réglons sa hauteur sur l'écran au moyen du 
potentiomètre d’entrée. 

- Le transformateur à écran T; entre M et Met l’amplificateur sert à 


isoler ces deux points de la masse et à fixer les capacités par rapport à 


la terre à une petite valeur bien définie comme nous l’avons vu pour Ti: 
Ce transformateur dont le primaire reçoit un signal très faible est 


blindé contre les inductions parasites par un boîtier de mumétal. Le 


 / 


_ transformateur à écran T; alimente le potentiomètre qui fournit la ten- 


s 


r 


sion du balayage horizontal de l’écran. 
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Mesure du champ. 


oi On peut employer deux méthodes qui toutes les deux mesurent 
* l'écart de potentiel AV entre deux points distants de AL suivant Ja direc- | 
eee tion considérée et assimilent le rapport AV/AL au champ dV/dE du 
_ point milieu de ce segment. | 

La première méthode consiste à mesurer successivement le potentiel 


_ de chacun des deux points écartés de AL. Un écartement bien défini 
4 peut être obtenu en employant une sonde avec deux électrodes parallè- 
Aus les que l’on connecte l’une aprés l’autre pour la mesure. Si la maquette 
_ est assez grande on peut aussi utiliser le système de déplacement de la 
Fe sonde qui permet de déterminer AL à quelques centièmes de millimètre 
Us près. Cette méthode est simple à employer, mais le champ étant obtenu 
se ‘par la différence de deux valeurs du potentiel, la sensibilité de cette 
‘a mesure n’est pas toujours suffisante pour déterminer le champ avec la 
_ précision voulue. ' 

ER LE . La deuxième méthode consiste à mesurer directement la différence 


© de potentiel AV au moyen d’une bisonde composée de deux éléctrodes 
x. parallèles écartées de AL, suivant le montage décrit par L. Mala- 
_  vard (10). L’écartement des électrodes est petit et permet une meilleure 
. définition du champ dV/dL que la méthode précédente, mais par contre 
le circuit est plus difficile à réaliser correctement pour éviter les dépha- 
sages parasites et la perturbation du champ dans la cuve par les élec- 
_ trodes de mesure. x | 
::: Deux fines électrodes de 0,1 mm en fil de platine traversent un man- 
chon isolant qui est fixé au tube porte-sonde décrit précédemment. Leur 
écart est de 3 mm et leur longueur de 10 mm. Elles plongent dans 
l’eau sur une hauteur de quelques millimètres et doivent être bien ver- 
ticales. 
La mesure de la différence de potentiel AV est effectuée par une 
. méthode d'opposition comme lors du tracé des équipotentielles, Pour 
ne pas perturber le champ il faut que les potentiels des sondes soient 
_ceux des points de la cuve où elles plongent. Il faut prendre des pré 
-cautions pour que les sondes n’aient pas, par couplage résistif ou capa- k 
_citif, leurs potentiels imposés par le montage électrique de mesure 
: auquel elles sont reliées. La différence de potentiel mesurée AV dépend 
34e aussi de l’enfoncement des sondes dans le liquide, il faut donc le main 
oi: tenir constant pendant toute la mesure. ñ 
: 10 de cuve est alimentée symétriquement par le transformateur T, qui | 
RE débite dans les injections de courant (fig. 4). Les deux électrodes de la 
De bi-sonde sont branchées sur le transformateur à écran T, qui les sépare } 


_ du reste du montage au point de vue capacitif. Le secondaire de T, est 
. en opposition avec la différence de potentiel £ 
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La tension résultante est appliquée à l’oscilloscope par l'intermédiaire 
de l’'amplificateur A. 

? La résistance r, + r, est constante. La résistance de tarage R dépend 
» de l'écartement des électrodes, du rapport des transformateurs et de la 
» valeur que l’on donne au champ de référence. 

…. Ce qui nous intéresse dans notre étude est d’avoir la carte des valeurs 
- relatives du champ exprimées en prenant pour unité le champ à un 
bendroit bien déterminé de notre modèle analogique. Le tarage s'effectue 
Den plaçant la bi-sonde à cet endroit et en donnant à r, la valeur 
100 ohms. Une première étude rapide nous a donné la valeur maximum 
_% 

3 : ; Monioge pour lo mesure ol chorp 


Fig. 4. 


du champ dans le modèle. Nous connaissons à peu prés la valeur 

imum que doit prendre r, et nous arrondissons à la centaine 

‘supérieure pour la résistance totale r, + r, du potentiométre. 

» Nous réglons ensuite la résistance de tarage R jusqu'à obtenir le 

zéro. Cette valeur restera constante pendant toute la mesure. 

» Il faut évidemment que la bi-sonde soit orientée selon les lignes de 

ourant pour ce tarage : on commence par faire r, — 0 et l'on tourne la 

bi-sonde jusqu’à obtenir le zéro sur l’oscilloscope. On repère la position , 
s l’on tourne de go° pour obtenir la direction de le ligne de cou- 


. La mesure du champ au point courant de la cuve se fait en cherchant 
d'abord la direction de l’équipotentielle comme ci-dessus puis en tour- 
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j ] : à obtenir - 
nant la bi-sonde de gov. On ajuste alors la résistance 7 Ve HR : 
le zéro sur l’oscilloscope. La valeur de r, est la valeur relative du champ 

# La 4 
à ce point exprimée en pour-cent du champ de référence. 


4 
CHAPITRE III À | 
Appareillage pour la mesure directe ; 
du champ magnétique. | 

SE 

\ 


Pour la mesure du champ magnétique des électro-aimants dont 
l'étude avait été faite à la cuve électrique il fallait un appareaillage per- 
mettant une précision nettement plus grande que celle de notre mesure 
analogique. Nous avons employé la méthode de la bobine tournante 
avec un montage en opposition. Cette méthode permet d'obtenir une 
grande précision car elle consiste à ramener une mesure de champ 
magnétique à une mesure d'intensité de courant continu. 


séfitess nes 


hionie.. à . 


> Ë ’ 
Soit une bobine s tournant dans le champ B à mesurer. Sur le même, 
axe, à une certaine distance, .une autre bobine S tourne dans le champ : 


= , 1 EEE | 
de référence b réglable. Nous branchons les tensions induites dans s | 
et S en opposition et nous agissons sur l’amplitude et la phase relative 


> ES ; K . 
de b jusqu’à obtenir l'équilibre. Le champ D est fourni par une paire 
de bobines à air en position d'Helmholtz. Il est proportionnel au cou-, 
rant Î dans ces bobines. Si l'opposition est réalisée d’une façon parfaite. 


la mesuré de B se ramène à la mesure de 1 que l’on peut faire avec 
grande précision par une méthode potentiométrique. (l 

Pour obtenir une grande précision la réalisation d’un appareillage. 
basé sur ce principe est délicate car elle nécessite une rotation rigou= 
reusement synchrone des deux bobines, sans oscillations de phase. 
L’appareillage construit à l’Institut Nobel de Physique à Stockholm (8) 
atteint une précision de 1/10000, mais il est encombrant avec son axe 
rigide de plus de 2 m qui sert au couplage mécanique des deux bobi- 
nes. Nous avons cherché à réaliser un appareil d’un emploi plus com- 
mode donnant encore une précision de l’ordre du miilième avec un 


entraînement séparé pour chacune des bobines. | 


Emploi de deux bobines tournantes entraînées séparément. re à 


Nous avons monté chaque bobine tournante sur sa propre sonde 
entraînée par son moteur synchrone monophasé. Ceci permet une sou- 
plesse bien plus grande dans l'emploi de cette méthode. Le champ de 
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référence peut être mis dans une position bien choisie, d'orientation 
perpendiculaire au champ terrestre, loin de toute masse magnélique et 
du champ à mesurer. 

Chaque sonde avec son moteur forme un ensemble compact et peu 
encombrant, facilement utilisable. Chacune des sondes est reliée à la 
table de mesure par un câble blindé bifilaire et l’on peut ainsi connec- 
ter les tensions induites en opposition. 

. La méthode d'opposition n'étant pas sensible aux variations de 
vitesse, il n’est pas nécessaire d'employer une alimentation des moteurs 


à fréquence stabilisée. Il faut cependant que la rotation des deux bobi- 


nes soit rigoureusement synchrone. Avec la précision désirée pour les 
. mesures, environ 0,2 p. 10v, l'angle de phase relative des tensions 
induites ne doit pas excéder 3 minutes d'arc. Il a fallu amortir les 
oscillations de phase que l'emploi de ces deux moteurs entraînait entre 
les deux tensions induites. 


Description des sondes de mesure. 


BoBiNE EXPLORATRICE. — La bobine tournante est de dimensions 
géométriques aussi faibles que possible afin de permettre une mesure 
ponctuelle lorsque le champ est inhomogène. Elle doit avoir une sur- 

- face aussi grande que possible pour donner une tension assez grande 
. dans les champs faibles. Nous avons employé de petites bobines cylin- 
driques à noyau d'ivoire ayant les caractéristiques suivantes : 


diamètre intérieur du bobinage : 2 mm, 
diamètre extérieur du bobinage : 5 mm, 
longueur a\iale du bobinage : 3,8 mm, 

fil de cuivre émaillé de diamètre : 0,025 mm, 

- surface équivalente du bobinage environ 400 cm?. 


_ SYsTÈME D’ENTRAÎNEMENT. — La bobine est fixée, au moyen d’une 
- colle au polystyrène, à un manchon emboîté au bout de l’axe d’entrai- 
nement (photo ne 2, pl. 1). L’axe et le manchon sont faits en fibre bakélisée 
_comprimée. Les fils de connexions soudés à la bobine sont bien torsa- 


. dés et enfilés dans le trou central de l'arbre d'entraînement dont le 


diamètre extérieur est de 6 mm. Cet arbre tourne dans un tube support 
> en laiton de ro mm de diamètre, dont la longueur permet l’exploration 
; de tout le champ. Le centrage de l'arbre dans son support est obtenu 
au moyen de quatre paliers autolubrifiants. Le support est fixé rigide- 
- ment au chariot de mesure et aligné avec le moteur. L’axe de sortie du 
moteur porte le collecteur constitué de deux bagues d'argent pis 
dans un cylindre d’araldite moulée. La liaison mécanique entre le col- 
lecteur et l'arbre porte-bobine est effectuée par un flector qui nn 
les petits défauts d’alignement et absorbe les vibrations du moteur. Le 


+ 
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; 


flector est un disque de Klegecell, matériau plastique cellulaire qui a 
un large cycle d’hystérésis mécanique et absorbe bien les vibrations 
basse fréquence. 
Nous avons utilisé un moteur synchrone monophasé d’une solxan- 
taine de watts de puissance électrique, du type de ceux employés dans 
les enregistreurs à bande magnétique. La synchronisation est contrôlée 
au moyen d’un oscilloscope qui est en parallèle avec l'instrument de 


mesure. 


La prise de tension sur les deux bagues d'argent du collecteur se 
fait par des balais de carbo-argent. Ces bagues ont une largeur de 
7 mm. Elles supportent chacune deux balais de 4 mm de large, dispo 
sés à 1800 sur la bague et liés entre eux par un ressort taré à 10 g: 
Nous évitons ainsi les discontinuités de contact dues aux vibrations. 
Lorsque les balais sont rodés, les surfaces assurent des contacts de très. 


bonne qualité. Le bruit de fond créé par les balais est d'environ 10 uV » 


pour une vitesse de 1 500 t/mn. 


\ 


Amortissement des oscillations. 


. Le moteur synchrone monophasé qui entraîne chaque sonde présente 
un couple moteur qui est la somme d’un couple constant créé par le 
champ magnétique d'entrainement et d’un couple pulsatoire créé par 


le champ magnétique inverse. Pour éviter que le moteur ne transmette | 


des oscillations de phase à la bobine tournante nous avons inséré un 
filtre mécanique d’oscillations entre eux, consistant en un volant situé 


entre deux flectors de Klegecell (photo n° 2). Les oscillations mécani-. 


ques de tout l’ensemble se calculent aisément par analogie avec les 
ne s , , / Q S 2 
oscillations d’un réseau électrique en remplaçant les moments d'inertie 


par des inductances, les constantes de torsion par des inverses de capa- 


cité et les frottements par des résistances. La condition à réaliser est de 


rendre maximum l’impédance de transfert entre la source de tension, | 


ou de couple pulsatoire, et la maille qui comporte la bobine. Le volant 
est monté sur l’arbre par l'intermédiaire de trois lames d’acier qui sont. 


ne sur la fréquence du couple pulsatoire pour faire circuit 
ouchon. 


‘ Champ de référence. 


Le champ de référence, dans lequel tourne la bobine qui fournit la 
tension d'opposition, a été réalisé au moyen d’une paire de bobines 
d’'Helmholtz (photo n° 3, pl. I). La courbe du champ suivant la distance 
axiale a été calculée par intégration de la formule élémentaire du. 
champ donné par une spire circulaire (13). | 1455 
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Au point M, d’abscisse X, l'induction donnée par l'élément de 
_ bobine dxdy parcouru par un courant de densité à est : 


dB—1 y68 ares 
2 LP+UX— x}fR2" 
Nous avons construit des bobines 
ayant les dimensions suivantes : re 


rayon intérkur : r —0,10 m, ET + Le 
rayon extérieur : R — 0,185 m, 
épaisseur : 2h — 0,045 m. 


La courbe du champ est donnée 
par la formule suivante dans laquelle D Me 
à est la densité de courant moyenne | x 
qui correspond à la section totale (cui- 
vre + isolant + foisonnement) : 


R+VR + (4 + X} 
r+Vr+{(h + x) 


+ (A — X) Log 


B, =: pô] (4 + X) Log 


SET | 
r+ Ver (A — XX) |” 


Pour la détermination de l’écartement qui correspond à la position 
“de Helmholtz on calcule de nombreuses valeurs de B, en fonction de X 
puis on trace en fonction de AX des courbes de : 


BOGE AX) EE BIX, AY). 


- La valeur de X, qui donne la meilleure uniformité est obtenue par 
approximations successives en partant d’une valeur initiale correspon- 
dant à la position d'Helmholtz de spires circulaires à peu près équiva- 
lentes. 
La courbe la plus plate a été obtenue pour X9 — 6,75 cm, ce qui 
donne avec une densité à — 1/1,575 A/mm? (soit 3 — 1 A/mm? dans 


le cuivre) le tableau suivant pour le champ de deux bobines écartées 


de 2X0. 


A nl o 6,15 0,35 075 1,75 


B en 10—#Wb/m° 


ou gauss . | 15738 157,310 1572372 157; 30% 157,358 


x; 


* ï À = J . , e 
» Sur une distance axiale 2 X 1,75 — 3,5 cm le champ varie d'environ 
2/10°000 èn valeur relative. | 


employé 500 m de ruban de cuivre de 0,2 nm d'épaisseur et de 45 mm 
de largeur. La bande de cuivre est bobinée en même temps qu'une 


turé dans le sens de l'épaisseur. Le tissu de fibre de verre peut suppor- 


rapport champ/courant des bobines. 
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Pour la construction des bobines ainsi déterminées nous avons 


bande de tissu de verre de o,1 X 47 mm? servant à l’isolation des spires 


sur un noyau de dural de 200 mm de diamètre êt de 45 mm d'épaisseur. « 
Le bobinage est maintenu sur chaque côté par quatre barres plates en : 


fibre de verre comprimée. La géométrie de l’ensemble a été tres soi- 
gnée pour que les deux plans de symétrie des bobines soient bien paral- 
lèles. L'emploi d’une bande de cuivre pour le bobiuage assure un bon 
refroidissement car il n'y a pratiquement pas de gra lient de tempéra- 


ter une température de fonctionnement de 1109 C. Nous limiterons 
cependant l’échauffement qui cause par dilatation une variation du 


ibm.“ fe. pis 


“ones 


CARACTÉRISTIQUES DES BOBINES 4 

1 

270 spires par bobine en ruban de cuivre : 0,2 X 45 mm?. 
Isolant bande de fibre de verre : 0,1 X 47 mm?. Si 
. 


Foisonnement du bobinage :.3 p. 100. 2 
Rayon intérieur : 100 mm. 

Rayon extérieur : 100 + 1,05 X 270 X 0,3—185 mm. | 
Longueur du ruban par bobine : 242 m. . 
Poids du cuivre par bubine : 19,5 kg. +44 
Résistance à 75° C par bobine : 0,56 Q. | 
Pertes Joule par bobine à o0,0157 Wb/m? : 45,5 W 


pour I — g À, S —1 A/mm?). 


Le régime permanent en refroidissement naturel correspond à envi- 
ron 3.107 Wb/m? (ÿ’— 2 A/mm?). On obtient alors une température ; 
inférieure à 5u° C car toutes ces masses ont une très bonne conductivité 
thermique, ce qui donne une grande surface de refroidissement. De 
plus la grande inertie calurifique de l’ensemble permet d’obtenir des 
champs plus élevés, jusqu’à 0,1 Wb/m? pendant plusieurs minutes, si 
lon prend soin de contrôler la température du bobiuage pour éviter un 
_échauffement exagéré. * 4 ; 

1 


BoBinES AUXILIAIRES. — Pour les mesures précises nous devons annu-" 
ler le champ terrestre et les champs parasites de façon à obtenir la 
proportionnalité entre le champ de référence et le courant dans les À 
bobines principales. Nous avons employé pour cela deux paires de bobi= 
nes auxiliaires. $ 


. 

Ont . L . C3 » : ; 9 

La première paire est coaxiale aux bobines principales. Chacune de 1 
: 


ces deux bobines consiste en un enroulement d’un diamètre moyen de 
97 mm, bobiné en 14 couches de 14 spires, en fil émaillé de 0,5 mm, 
Ms 
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à È ñ + 
Sur un noyau isolant. Elles peuvent coulisser dans le trou central des 


bobines principales et sont bloquées par une vis pointeau. La distance 
“de leurs plans de symétrie én position d'Helmholtz est de 48,5 mm. On 
peut alors obtenir une induction d’environ 2.10% Wb/m?. Ces bobines 
“peuvent aussi servir à la modulation sinusoïdale du champ principal 
pour les expériences de résonance nucléaire ou électronique. 

3 . La seconde paire de bobines auxiliaires a un axe vertical Oz. La 
disposition des bobines principales et l'accessibilité au centre du champ 
nous ont conduits à prendre des bobines 

rectangulaires de 46 X 36 cm? pour créer 

le champ vertical auxiliaire. #1 

… Le champ créé sur l’axe Oz par la 
spire rectangulaire de côtés 2a et 2b 
s'écrit : 


Wo/ab I I 
J BL, + Lz + a? A £? + al 
avec : 
EE c 
7 CAE 0e. Fig. d. 


| 

La position d’Helmholtz est obtenue 

comme précédemment en traçant des courbes B(25 + Ag) + B(s0— As). 
Pour £o—10,6 cm le champ a une variation relative inférieure à 
2.10—* sur 3 cm de distance axiale. Le bobinage est constitué par 
6/4 spires en fil de 1 mm dans la gorge de 10 X 10 mm? d’une barre de 
laiton profilée en U. Nous obtenons ainsi, une induction d'environ 
6. 10—* Wb/m?°. 

Ê Les deux paires de bobines auxiliaires peuvent être alimentées par 
des batteries de 12 volts avec en série un rhéostat pour le réglage de 
l'intensité. 

| Les bobines rectangulaires peuvent être employées non seulement 
pour annuler la composante verticale des champs parasites mais aussi 
Botte parfaire l'équilibre des tensions dans la méthode d'opposition en 
corrigeant la phase de la tension induite dans la bobine de référence. 
L'équilibrage des tensions des bobines tournantes de mesure et de réfé- 
rence est fait en grandeur par la variation de l'intensité du courant 
magnétisant des bobines principales d'Helmholtz et en phase par la 
modification de la position relative des deux bobines tournantes. 


Bbour ce déphasage le stator du moteur de la bobine de référence 
N'est pas monté rigidement sur le bâti porte-sonde mais peut tourner 
lun angle voisin de 300°. Un secteur gradué, avec vis de blocage, 
permet de mesurer le déphasage qui peut être réglé à:1 ou 2 dixièmes 
de degré à la main. Pour parfaire le réglage de la phase sans difficulté 


ni superpose au champ principal horizontal un petit champ vertical qui 
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ne modifie pas le module du champ résultant, mais qui le déphase 
légèrement par rapport à la bobine tournante. 


ETALONNAGE DU CHAMP DE RÉFÉRENCE. — Nous avons étalonné les 
bobines d'Helmholtz au moyen de la résonance électronique du diphé- 
nyl-picryl-hydrazil tou D PAPA H Pour la fréquence utilisée, environ 
30 MHz, le champ de résonance H, est voisin de 800 At/m. La méthode 
employée a permis l’étalonnage avec une précision d’environ 1/1 000 (9). 
Cet étalonnage a montré que la concordance entre la constante des 
bobines calculée théoriquement et la constante mesurée est meilleure 
que le millième. 


. Constante théorique = 17,487. 10 * NV Dm 
Constante mesurée — 17,50.10 * Wb.m ?.A7. 


Mesures par la méthode d’opposition. Le 


La sonde de mesure et la sonde de référence étant mises en place 
dans leurs champs respectifs, nous alimentons les deux moteurs. La 
tension induite sur chaque bobine est envoyée à la table de mesure par 
un câble bifilaire blindé. Le blindage de chaque câble est connecté à la 
masse de la sonde correspondante d’un côté, et à la terre de la table de à 
mesure de l’autre côté. 4 

Les deux tensions induites sont connectées en opposition et la ten- » 
sion résultante entre dans un amplificateur sélectif. Nous branchons en 
parallèle à la sortie un millivoltmètre à lampe et un oscilloscope dé 
façon à bien nous rendre compte des effets du réglage en grandeur et « 
en phase de la tension de référence. La précision que nous permet 
d'atteindre cette méthode avec l’appareillage décrit est d'environ 2/1 000 
et elle est limitée par l'incertitude du réglage provenant des oscillations « 
de phase résiduelles. Cela est cependant très suffisant pour les mesures : 
de champ qui nous intéressent. Lorsque le réglage optimum est réalisé, « 
il suffit de mesurer l'intensité du courant dans les bobines d’Helmholtz | 
à l’aide d’un potentiomètre ou d’un ampèremètre de précision. La” 
convergence des réglages de l'intensité et de la phase est rapide. : 


Etalonnage global de l’appareillage. 


Nous avons étalonné l’appareillage de cette méthode d'opposition en 
employant un champ mesuré avec précision par la résonance parama- 
gnétique du proton. 

L’électro-aimant de laboratoire dont nous étudions le champ dans Je 
chapitre suivant (voir fig. 5) a été alimenté par de puissantes batteries 
donnant une intensité bien stable. Les pièces polaires, ayant 154 mm 
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Prancue I 


Photo n° r 


Photo n° 2 


Photo n° 3 


Photo n° 1. —— Vue générale de la cuve électrique. 
Photo n° 2. —— Vue de la bobine tournante exploratrice. 
Photo n° 3. — Vue des bobines Helmholtz avec les spires de compensation. 
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Prancxe II 


Photo n° 4 


Photo n° 5 


Photo n° 6 


Photo n° 4. — Modèle d'un électro-aimant à symétrie de révolution 


dans la cuve à fond hyperbolique. 
Photo n° 5. — Vue du calibre servant à réaliser le profil polaire 
du modèle en paraffine. 


Photo n° 6. — Modèle en parafline avec ses injections de courant. 
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de diamètre, sont écartées de 4o mm. Nous obtenons un champ uni- 
forme à mieux que le 1/1000 près sur plus de 8o mm de diamètre. 
Nous avons employé le même oscillateur que dans l’étalonnage précé- 
dent pour mesurer le champ dans cet électro-aimant, mais en rem pla- 
çant le D. P. P. H. par une solution faible de nitrate ferrique. La 
résonance paramagnétique du proton à la fréquence #—31,03 MHz a lieu 
dans un champ H—580 700 At/m correspondant à B—0,7295 Wb/m°. 
Le champ de balayage est fourni par une paire de bobines auxiliaires 
sur les pièces polaires. Elles sont alimentées à 50 Hz par un autotrans- 
formateur qui permet de réduire l’amplitude de balayage lorsque l’on 
a trouvé le signal de résonance afin d'augmenter la précision de la 
mesure. L'étalonnage réalisé dans ces conditions avec la paire de bobi- 
nes tournantes employée nous a donné pour une série de mesures : 
9,673 <1< 9,680 ampères, soit :. 


k— BOT 5, 10 Wh.m-? At. 
ï 9.677 


CHAPITRE IV 


Étude de champs magnétiques 
à symétrie de révolution. 


Utilisation de Ia cuve hyperbolique. 


Si le système à symétrie de révolution est repéré par des coordonnées 
cylindriques r, z, 0, on peut représenter dans la cuve hyperbolique un 
demi-plan méridien quelconque r > 0. Notre cuve s'étend sur 5o cm 
dans la direction z et 4o cm dans la direction 7. On effectue une homo- 
_ thétie sur le système à étudier de façon que la région intéressante se 
trouve au milieu de la cuve ; on représente la section de l’électro-aimant 
considéré dans cette échelle par un modèle en paraffine qui s'applique 
contre le fond de la cuve, de profil rh — 4o cm*. Il suffit que le modèle 
émerge légèrement lorsque la cuve est remplie à son niveau correct. 

Le plan vertical asymptotique de la cuve est métallique pour repré- 
senter l’axe de révolution qui est une ligne de flux magnétique. IL est 
une des bornes de l'alimentation électrique, l’autre étant formée par la 
représentation de la section droite des bobines magnétisantes. Lorsque 
le système à étudier est symétrique par rapport au plan 2 0, sa trace 
dans le plan méridien est une équipotentielle magnétique c est-à-dire 
une ligne de courant électrique. On peut alors se contenter de repré- 
_senter un quart de plan méridien (r 0, £ > 0} si le côté droit : —0 
de la cuve est un isolant électrique (photo n° 4, pl. I). 


Annales de Physique, 1959. 
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La cuve doit être calée et remplie de façon que la profondeur À de 
l’eau soit indépendante de z et vérifie rh — 40 cm?. Nous avons utilisé 
pour cela deux calibres identiques découpés suivant la section droite, 


PUR ape ne NE rt dc 
par un plan z, du volume d’eau, c’est-à-dire vérifiant rh — 4o cm°. C 


deux calibres sont placés à l’intérieur de la cuve contre les côtés et l’on 
règle à l’horizontale au moÿen d’un niveau à bulle le plan formé par 
les deux droites À — 0. On amène alors Ja sonde exploratrice en contact 
avec ce plan pour déterminer jusqu’à quelle hauteur il faut remplir la 
cuve. Les calibres sont alors enlevés et l’on met le modèle en place 
dans la cuve avant de la remplir. Le niveau correct de l'eau est atteint 
lorsque sa surface touche la sonde exploratrice, ce qui est montré par 
le signal sur l’écran de l’oscilloscope. 

La cuve hyperbolique n’est utilisable, selon l’analogie que nous avons 
exposée, que lorsque sa profondeur ne varie pas trop vite. Pour avoir 
une appréciation de la zone utile on peut étudier un problème dont la 
solution est calculable théoriquement. C’est le cas du champ magnéti- 
que d’une spire circulaire, dont il existe des tables de valeurs des com- 
posantes en fonction des coordonnées (1 et 2). Nous avons étudié le 
champ d’une spire de 15 cm de rayon pour avoir la zone de variation 
rapide du champ au milieu de la cuve. L'influence des bords de la cuve 
a été éliminée dans une certaine mesure par une expérience préalable 
sur une spire plus petite permettaut de déterminer les équipotentielles 
et les lignes de courant qui doivent se trouver près des limites de la 

cuve dans le cas de la spire de 

15 cm. En matérialisant ces 

lignes on peut masquer l’effet 
-__ des bords et simuler une cuve 

de grande étendue. Les mesu- 
res montrent que l’analogie 
devient acceptable lorsque la 

pente du fond est inférieure à 

0,9. La précision de la mesure 

analogique dans ces conditions 

est de quelques pour cent. 
La lettre de H. K. Farr dont 
nous avons parlé dans l'intro- 


rt 
rh u} 


l rence très intéressante : Modelli 
Fig. e. 


duction donne aussi une réfé- 


revoluzione par Luigi Dadda dans l’£nergia elettrica, déc. 1953, 30, 


n° 12, 837-845. 


Dans cet article L. Dadda lève la restriction concernant l'emploi de 


PP. CT 


elettrolitici per lo studio dei 
campi armonici a simmetria di 


la cuve à fond hyperbolique près de l’axe. En écrivant l'équation de 
Laplace dans un système de coordonnées curvilignes w;, Us, £ (u et Us. 


HART 


1 
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1 


étant les paramètres des familles d'hyperboles rh—u?, et Ti h}=u;) 
il montre que l’on peut obtenir une analogie rigoureuse dans le plan 
de la surface de l’eau. Il faut pour cela que la cuve soit limitée du côté 
de l’axe par le plan bissecteur r — À qui sert d'électrode pour le retour 
du courant et représente l’axe de symétrie. La section méridienne des 
pièces polaires est représentée dans la cuve par des modèles isolants de 


même contour dans le plan r£ et qui suivent en profondeur les hyper- 


boles de la famille r°? — h? — u. Les injections de courants sont aussi 
faites suivant des axes d’hyperboles que l’on peut en général assimiler 


à des droites. 
Avec l’analogie proposée par L. Dadda toute l'étendue de la cuve est 
utilisable, en tenant compte évidemment des effets de bords. 


Etude du champ magnétique d’un électro-aimant 
de laboratoire à symétrie de révolution. 


L 


L'électro-aimant de laboratoire, à symétrie de révolution, que nous 
avons étudié est muni de pièces polaires de 175 mm de diamètre se ter- 
minant par un cône qui concentre le flux dans un entrefer de 4o mm 


Charnp_ dun électroaimant 
d symétrie de révolution. 


Fig. 5. 


de large. L'homogénéité est améliorée par des anneaux de Rose de 

1 g mm de large et de 2,5 mm d'épaisseur. Les bobines d’excitation 
& » 

nt une section droite de 150 X 200 mm (fig. 5). Le retour du flux 


h 


LE 
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rompt la symétrie de révolution et se fait par une culasse en forme 
de U, à section rectangulaire. 

La mesure directe du champ magnétique de cet électro-aimant a été 
effectuée au moyen de l’appareillage décrit dans le chapitre III. Nous 
avons représenté dans la figure 5 le champ sur des rayons perpendicu- 
laires au plan médiateur de la culasse, dans des plans parallèles au 
plan méilian de l’entrefer et de cotes 5 — 10, 30, 50, 70 mm. 

La valeur choisie du champ au centre de l’entrefer, B, —0,6 Wb/m?°, 
correspond à une perméabilité élevée, ce qui nous a permis dans l’ana- 
logie conjuguée l'emploi de pièces polaires en paraffine. 

La première courbe, pour £— 10 mm, montre un champ constant à 
mieux que 1 p. 100 près jusqu’à r — 75 mm. La présence des anneaux 
de Rose cause la légère remontée du champ au voisinage de r —70 mm 
avant la décroissance rapide à l’extérieur de l'entrefer. 

Les autres courbes, pour £ — 30, 50 et 7o mm, commencent à 
r— 100 mm au voisinage des pièces polaires. Nous y voyons l'allure géné- 
rale de l'aflaiblissement du champ de fuite lorsque l'on s’écarte de 
l’entrefer. 

Pour les mesures rhéographiques à la cuve hyperbolique, nous avons 
réalisé un modèle en paraffine qui représente un plan méridien de cet 
électro-aimant (photo n° 4, «pl. IN). Les considérations de symétrie. 
permettent de réduire ce modèle à la demi-section méridienne d’une | 
pièce polaire. La section droite de la bobine a été représentée au moyen 
de 12 injections dans le rectangle de 200 X 150 mm. Le retour du. 
courant se fait par la portion du bord métallique de la cuve qui repré-. 
sente l’axe de l’entrefer. Nous avons tenu compte des conditions aux 
limites en matérialisant près des bords du bassin des portions d’équipo- 
tentielles et de lignes de courant obtenues par une étude préalable sur. 
un modèle réduit grossier. 

Nous avons mesuré le champ électrique dans la cuve et calculé 
l'induction correspondante sur les mêmes rayons que pour les mesures 
magnétiques directes. 

Les résultats obtenus montrent un accord satisfaisant avec les cour- 
bes mesurées directement dès que la distance radiale dépasse 10 cm. 
La précision de la mesure analogique est de quelques pour-cent, de 
l'ordre de 3 p. 100 dans des conditions favorables avec cette utilisation 
de la cuve hyperbolique. Par contre, lorsque l’on se rapproche de l’axe 
la courbe du champ est faussée par la profondeur rapidement croissante 
de la cuve. On voit qu’il est alors nécessaire d'employer la représenta- 
tion de L. Dadda pour obtenir une analogie correcte. Il suffit d’équiper 
la cuve avec un plan bissecteur métallique, 7 — À, servant au retour 
du courant injecté à l'emplacement de la bobine. La surface de la cuve 
est utilisée au mieux quand on a déterminé par une expérience préli- 
mipaire sur une maquette réduite les lignes de courant et les équipo- 


tentielles qui doivent se trouver près des bords de façon à pouvoir 
masquer l'influence de ceux-ci. 
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CHAPITRE V 


Étude du champ magnétique d’un électro-aimant 
pour un synchrotron à protons de 25 GeV. 


Généralités sur le synchrotron à protons du C. E. R. N. 


En 1952, au début de l'étude du projet de synchrotron à protons, 
une énergie d’une dizaine de GeV fut choisie. Economiquement c'était 
une extrapolation raisonnable des machines basées sur le principe clas- 
sique de la focalisation par gradient magnétique faible, comme le cos- 
motron de Brokhaven ou le bevatron de Berkeley. 

En septembre 1952, après l'introduction de l’idée de focalisation forte 
due à Courant, Livingstone et Sayder, il parut possible d'obtenir une 
énergie beaucoup plus grande pour une même dépense : la focalisation 
intense par un gradient magnétique alterné permettait de réduire les 
dimensions transversales de la chambre à vide, et par conséquent le 
poids de l’électro-aimant. Basé sur ce nouveau principe l'étude du pro- 
jet fut reprise pour un synchrotron d’énergie maximum voisine de 

Ro Ps 
| Boz ‘ or 
vée, 3 600, pour tirer le plein avantage de la réduction de la chambre à 
vide, mais l’étude de l’électro-aimant correspondant et des trajectoires 
des protons souleva des problèmes de difficultés croissantes avec n. En 
1953, ce paramètre fut réduit à environ 4oo et cette valeur servit 
ensuite de base jusqu’à la fin de 1954 pour l’étude statique du circuit 
magnétique réalisée au moyen de la méthode rhéographique puis de 
mesures directes sur un modèle d’électro-aimant à échelle 1/3. 

Au cours des deux années suivantes les nombreux problèmes posés 
par le fonctionnement dynamique de l’électro-aimant, l'induction Bo: 
variant du rémanent à 1,2 Wb/m? en une seconde, furent examinés sur 
des modèles en grandeur naturelle et l’étude finale du profil polaire, 
correspondant à un x réduit à environ 290, fut réalisée au moyen de 
mesures directes. 

Dans la théorie de la focalisation forte des trajectoires autour de 
l'orbite d'équilibre on donne à n une valeur constante dans la section 
droite de la chambre à vide, mais avec un signe alterné le long de 
l'orbite. Pour une valeur absolue supérieure à 1, lorsque n est positif 
il y a focalisation verticale et défocalisation radiale; pour n négatif on 
obtient une focalisation radiale et une défocalisation verticale. La foca- 
lisation forte se fait en disposant, suivant une alternance régulière le 
long de l'orbite, des électro-aimants ayant des valeurs de x opposées. 
Ainsi, dans le sens radial par exemple, les électro-aimants sont succes- 


25 GeV. Le paramètre n — fut d’abord fixé à une valeur éle- 
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sivement défocalisants et focalisants, mais l'écart des trajectoires par 
rapport à l'orbite étant plus grand dans ceux-ci, l'effet global est foca- 
lisant. Un tel système pourrait être réalisé avec un seul type d'électro- 
aimant en disposant successivement la culasse de part et d autre de 
l'orbite d'équilibre, mais pour des raisons de construction et d’utilisa- 
tion de la machine il est préférable d'employer deux sortes de blocs, 
dits « à profil ouvert » ou « à profil fermé » (voir fig. 6). 


Sechon droite luna cbnnant_N > #00 


aimant à profii ouver 


Culasse 


Fig. 6. 


Une unité de l’électro-aimant est constituée par dix blocs élémentai- 
res, d'environ 4o cm de longueur chacun, disposés tangentiellement à 
l'orbite en deux groupes, 5 blocs à profil ouvert puis 5 blocs à profil 
fermé par exemple, avec un enroulement d’excitation commun. Avec ce 
type de construction le champ magnétique au milieu d'un bloc est donc 
un problème à symétrie plane. 


utile dfdienr 


Nous donnerons ci-après quelques résultats de l’étude d’un électro- 


aimant à profil ouvert ayant les paramètres suivants : 


No — 400 ; PA 


rayon de courbure des trajectoires Ro — 86 m ; 
largeur de l’entrefer à l'orbite d'équilibre 2£, — 10 cm. 
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Détermination du profil polaire. 


. Si lon considère un potentiel scalaire V— — kr'# qui donne l’induc- 
tion dans l’entrefer, on obtient : 
dB: san 
B,=#kr et — —% d’où DR rene 0 Re 
dr Boz dr” 1, à 


Ro étant le rayon de courbure de l’orbite d'équilibre et r', la distance de 
l'orbite au point de champ nul (fig. 7). 

Pour obtenir un champ magnétique ayant une valeur de nr constante 
il suffit d'appliquer une différence de potentiel magnétique entre les 


Trace ces egyporentielles héoriques domont ” 17: 400 


F 
em 
CEE on di PE 
PET mb Heat Eren 


FAN r'Z=-q2 


Fosrtion de lo culasse 
vers /g gauche 


Fig. 7. 


hyperboles équilatères définies par r'z — + a? en plaçant l’orbite d’équi- 
Ro 


- libre à la position r,—— —. 


To 
La constante a? est déterminée par l’entrefer nécessaire à la posi- 


| tion de l’orbite, dont la valeur est fixée à 255 —10 cm, ce qui donne 


a — 107,5 cm?. Le champ est limité par un contour formé de trois 
équipotentielles : deux branches d’hyperboles r'z —+a?, avec r' > 0 


ou 7’ < 0 suivant le signe de n,, aux potentiels respectifs + V et — V, 
- et l’axe r’ — o au potentiel zéro. 


p 


Les pièces polaires réelles ne sont pas infiniment étendues et le pôle 
neutre r/—0 est supprimé pour faciliter l'accès à l’entrefer (fig. 6). Ces 


. modifications ne doivent pas déformer le champ d’une façon appréciable 
. dans la chambre à vide pour que n reste suffisamment constant. Les 
_ pièces polaires doivent aussi être coupées du côté étroit de l’entrefer 
pour diminuer la saturation du fer dans cette région. 
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Le profil représenté dans la figure 6 est le résultat de plusieurs étu- 
des. Il est constitué par un profil hyperbolique sur une largeur de 
27 cm entre B et C avec un raccordement rectiligne AB incliné à 300 sur 
l'axe Oz pour corriger dans une certaine mesure l'effet de la saturation. 
Le segment CD est aussi rectiligne et se confond pratiquement avec la 
tangente à l’hyperbole C. Les deux bobines magnétisantes, de sec- 
tion 20 X 15 cm?, sont écartées de 12 cm seulement pour diminuer le 
flux de fuite. 


Construction du modèle analogique. 


La section droite du circuit magnétique a été réalisée en paraffine à 
l’échelle r. La perméabilité est supposée pratiquement infinie, ce qui 
correspond à une conductibilité s négligeable par rapport à celle de 
l’eau de la cuve. 

La paraffiue a été coulée en 7 cm d’épaisseur sur une plaque de verre 


avec environ 0,5 cm d’excès par rapport au contour à réaliser. La cons- 


truction de la maquette est achevée en raclant le surplus de paraffine 
avec une petite équerre de métal jusqu’à ce que le calibre du profil soit 
partout en contact avec les pièces polaires (photo n° 5, pl. IH). 

Le modèle reste sur sa plaque de verre pour la mise en place dans la 
cuve (photo n° 6, pl. Il). On peut remarquer que la culasse de l’électro- 
aimant est représentée avec une largeur réduite pour diminuer l’encom- 
brement, mais cela ne modifie en rien le champ dans l’entrefer car il ne 
passe aucune ligne de courant à l’extérieur du modèle, l’étanchéité du 
contact de la paraffine sur la plaque de verre devant être parfaite pour 
une analogie correcte. 

La section droite de chaque bobine est divisée en 12 carrés de 5 em de 
côté représentés sur la plaque isolante et l’on place au centre de chacun 
une tige de cuivre pour réaliser une injection de courant. La tension est 
appliquée entre les sections intérieures’ et les sections extérieures du 
bobinage, toutes les injections étant réglées pour donner la même inten- 
sité, soit 1: mA. Le réglage se fait par approximations successives car 
chaque injection de courant réagit sur les autres. Il est possible d’ajus- 
ter toutes les injections à 1 p. 100 près assez rapidement à l’aide d’un 
millivoltmètre à lampes servant à mesurer les 50 mV que doit donner 
chaque injection quand on la fait passer à travers la résistance de 
mesure. 

Avant la mise en place du modèle dans la cuve il faut vérifier l’hori- 
zontalité de celle-ci. On emploie d’abord un niveau à bulle, puis on 
trace la courbe équipotentielle de 50 p. 100 de la tension appliquée 
entre deux grandes plaques planes placées le long de deux côtés opposés 
de la cuve. Cette équipotentielle doit être équidistante aux deux plaques 
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lorsque le réglage de l’horizontalité de la cuve au moyen des vis micro- 


métriques des pieds est correct. Cette vérification doit être faite dans 
les deux directions de la cuve. 


Mesure du champ magnétique. 
L'étude rhéographique a permis de déterminer la courbe du champ 


"magnétique dans les conditions de perméabilité élevée correspondant 
aux champs moyens. La courbe a de la figure 8, mesurée dans le plan 


Courbe où champ en lacher Œr por 


: à lo cuve lobes ecorkes de 12cm 
Me - À él PORTES 


0,600 wb/m° 
C . 1135 Wb/mt 


è 
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Fig. 8. 


médian de l’entrefer pour un écartement des bobines à l'extérieur de 
12 cm, coïncide à mieux que 1 p. 100 près avec les courbes mesurées 
directement sur la maquette à échelle 1/3 pour des inductions moyennes 
dans le fer. Pour B,—0,6 Wb/m? la perméabilité du circuit fer peut 
être considérée comme infinie, comme le montre la courbe a. 

Lorsque la valeur de l'induction sur l'orbite augmente les pièces 
polaires se saturent progressivement du côté étroit de l’entrefer, ce qui 
se traduit par un affaissement du sommet de la courbe du champ et 
une diminution corrélative de la valeur de n dans cette région de 
l’entrefer. La courbe b, pour Bs — 1,185 Wb/m? correspond pratique- 
ment au champ maximum atteint au cours du fonctionnement normal. 
La déformation de la courbe du champ devra être corrigée par des 
enroulements polaires dès l'apparition de la saturation. Une distribu- 
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' 
tion convenable de courants de compensation rétablira la valeur de x 
dans tout l’espace utile de la chambre à vide car l'étude de la forme des 
pièces polaires n’a pas permis d'éliminer davantage l’effet de la satura- 
tion. 

La variation de l’écartement des bobines à l’extérieur de l’aimant 
modifie la valeur du champ magnétique dans l'entrefer. L'étude de 
cette influence par la méthode rhéographique a montré que les enrou- 
lements d’excitation n’ont pas besoin d’être placés avec une grande 
précision car la variation correspondante du champ dans la zone utile 
de l’entrefer est négligeable pour un déplacement de quelques milli- 
mètres (courbe a’, fig. 8). 


Nombre d'’injections de courant nécessaires 
pour représenter les bobines. 


La section du bobinage est divisée en petits carrés et chacun d’eux 
est représenté par une injection de courant en son centre. En réalité on 
peut seulement remplacer un bobinage à section circulaire par un fil 
suivant son axe parcouru par la 
même intensité. L'erreur com- 
mise en assimilant le petit carré 
à un cercle lorsqu'on mesure 
le champ à une distance r de 
l'injection dépend de la dimen- 
sion du carré. 

La figure représente un 
conducteur à section carrée 
parcouru par un courant I, de 
densité uniforme. 

Considérons le cercle de cen- 
tre O ayant même surface et 
même densité de courant. 
Son rayon a est lié au côté b du carré par la relation 


b— a/r. 


Le courant I qui traverse le cercle crée le même champ qu’un courant 


égal parcourant l'axe Oz pour tout point extérieur au bobinage. En 


superposant au courant I en O les courants # des éléments de surface 


extérieurs à la surface commune, affectés de signes appropriés et loca- 
lisés aux points A, à A, sur le cercle, on obtient une distribution de 
courants équivalente à celle du courant I réparti dans le carré, en pre- 
mière approximation. 


253 
100 


Le calcul donne environ : Len 


dt à té unie d'hUÉ 
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Calculons le champ créé en un point M par les courants des points A 
dans un espace de perméabilité constante. C’est le cas d’un conducteur 
Situé dans l'air, loin de toute masse magnétique. Soit U la fonction 
conjuguée du potentiel magnétique scalaire au point M. Le courant I 
en O donne : 


Les courants périphériques z des points A donnent : 


TT Ter 8 


VER 


2T 


TAT3TsTT 
. / 
En utilisant les nombres complexes m et a, affixes de M et A;, nous 
obtenons : 

u m\ + at 


U— — Lo 


2T 8 m'— a 


Si on pose 4 — a/r, dès que k est inférieur à 0,4 on peut écrire : 
=. Log (1 + 4k* cos 45) & hs cos 40. 


Les composantes du champ donné par U sont : 


Si l’on prend £— 1/3, le rapport du champ créé par U au champ Hy 
est déjà négligeable : 


ue 
Hog © 272 P- 100 


La validité de cette relation a été vérifiée au moyen de la maquette 
. précédente dans laquelle on a utilisé des bobines de section 15 X 15 em?. 
- La section de chaque bobine a été représentée successivement au moyen 
de 9 injections, 4 injections et une seule injection. En étudiant la forme 
du champ dans le plan médian de l’entrefer on constate que les courbes 
. pour 9 et 4 injections par bobine sont identiques et qu'elles montrent 
une différence croissant jusqu’à plus de 2 p. 100 à l’extérieur de l’inter- 
_ valle — 15 à + 15 cm avec la courbe à une seule injection. Il suffit donc 
en pratique de diviser la section droite du bobinage en carrés assez petits 

- pour qu’en tout point de la zone à étudier on ait a/r < 1/3. 
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CONCLUSION 


L'analogie rhéoélectrique permet dans l’étude des électro-aimants de 
représenter un champ magnétique à potentiel vecteur, c'est-à-dire de 
tenir compte de la préseuce des bobinages d’excitation, s’il y à une 
symétrie de translation ou de révolution. 

Dans le cas d’un électro-aimant à symétrie de révolution l’emplo 
d’une cuve à fond hyperbolique rend nécessaire quelques précautions 
dans la région proche de l’axe. La cuve hyperbolique ne permet de réa- 
liser une conductivité s— k/r avec une approximation raisonnable que 
dans la région où la profondeur ne varie pas trop vite. Il est cependant 
possible de réaliser une analogie correcte dans le plan de la surface de 
l’eau, même près de l'axe, comme l’a montré L. Dadda, en donnant 
aux pièces polaires et aux électrodes une forme convenable. 

Dans le cas d’un électro-aimant à symétrie plane l’analogie rhéoélec- 
trique est parfaite. Les bassins à fond plat ayant souvent de grandes 
dimensions on peut employer des modèles de grande taille, et faire des 
mesures précises. Nous avons ainsi obtenu une excellente concordance 
avec les mesures directes ultérieures réalisées sur une maquette réelle. 

L’analogie rhéoélectrique permet d'étudier aisément le champ magné- 
tique d’électro-aimants pour des valeurs élevées de perméabilité, c’est- 
à-dire aux inductions moyennes, mais le problème de la saturation dans 
lequel la perméabilité est une fonction variant beaucoup avec l’induc- 
tion nécessiterait une étude par approximations successives : il faudrait 
connaître la courbe de perméabilité du matériau considéré, et utiliser 
un modèle dans lequel à chaque endroit l'induction déterminerait la 
conductibilité à partir de la courbe de perméabilité précédente. En cha- 
que point il faudrait mesurer l'induction et ajuster la conductibilité 
jusqu’à rendre égale, par des retouches successives, à la valeur qui cor- 
respond à la perméabilité pour cette induction. On peut employer pour 
cela un matériau à conductibilité ajustable tel qu'un mélange de paraf- 
fine et de charbon de cornue pulvérisé, mais il est aussi possible d’uti- 
liser un réseau de résistances. | 
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INTRODUCTION 


1. But du travail. — Le pouvoir rotatoire magnétique des gaz fut mis 
en évidence en 1878 par Becquerel (1) d’une part, Kundt et Rœnt- 
gen (16) d’autre part. En 1890, Siertsema (47), au laboratoire de Leyde, 

ut faire des mesures précises en observant certains gaz (air, O:, D, 
CO», H:, N:0) sous des pressions allant de 50 à 100 atmosphères. 

Les diverses méthodes utilisées par ces auteurs présentaient, outre 


plusieurs difficultés expérimentales, l'inconvénient de ne pas être appli- » 


cables aux vapeurs, notamment par le fait que, pour bon nombre de 


liquides volatils, la pression ne dépasse guère 2 atmosphères pour une 


température de 100°C par exemple. De plus il était intéressant d’obser- 


ver des gaz et des vapeurs dans des conditions de température et de 
pression voisines des conditions normales et de comparer les résultats 
obtenus avec ceux donnés par les mêmes corps pris à l’état liquide. 
Jusqu’en 1928 les données expérimentales se limitaient aux quelques 
résultats mentionnés plus haut. La question fut alors reprise dans 
l’ensemble par R. de Mallemann et P. Gabiano (8) (19) à l’Institut de 


Physique de Nancy. Un appareil fut réalisé, qui permettait d'obtenir » 
une différence de potentiel magnétique dépassant 10% C. G.S. et d'étu- | 


dier des gaz et des vapeurs. Des mesures furent effectuées sur de nom- 


breux corps et les résultats obtenus comparés à ceux donnés par les , 
(er PRE ARS 2 < vol 
mêmes substances à l'état liquide. Les prévisions de la théorie (voir, 


plus loin) furent contrôlées expérimentalement par R. de Mallemann, 


au cours des travaux qu’il poursuivit avec le concours de F. Suhner, 


F. Guillaume, puis moi-même. 


L'appareillage ayant bénéficié de maintes améliorations, les résultats 


pouvant être acquis avec une plus grande précision, il s'avéra néces- 


| 


saire de procéder à une révision générale des données relatives à des. 
curps fondamentaux (carbures d'hydrogène, benzène, SO:, etc.) et. 


d'appliquer la méthode de mesure à d’autres substances. Nous avons 


étudié plus spécialement la variation du pouvoir rotatoire spécifique. 


dans le passage de l'état liquide à l'état gazeux. 

Pour les vapeurs et les gaz, il était indispensable de bien connaître 
la densité dans les conditions expérimentales. En effet la constante de 
Verdet À pouvait être calculée aisément à partir des mesures optiques 
avec une assez bonne précision, souvent à moins de 1 p. 100 près. Mais 
pour la densité de vapeur, nous n’avions que très peu de données, et si 
la méthode de Dumas était applicable au voisinage de la pression nor- 
male, elle ne donnait qu'une première approximation quand on rap- 
portait les résultats aux pressions expérimentales, qui pouvaient aller 
de 300 mm de Hg à 4 atmosphères. La correction que l’on aurait faite, 
en considérant la vapeur comme un gaz parfait, aurait donné une 
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erreur de 2 à 3 p. 100. Il était donc nécessaire de mesurer les denités 
de vapeur dans les conditions expérimentales. Nous dirons plus loin 
quelques mots de la méthode utilisée qui, après maints tâtonnements, 
donna des résultats très satisfaisants. Ces expériences ont confirmé des 
résultats antérieurs et conduit à corriger légèrement quelques autres. 
Des corps pour lesquels il n'existait pas de données ont été étudiés. 
Enfin, au cours des toutes dernières années, l'étude expérimentale du 
pouvoir rotatoire magnétique des gaz a fait un progrès important. Sans 
connaître d’abord les résultats précités du Laboratoire de Nancy, le 
Professeur L. R. Ingersoll, de l’Université de Wisconsin (U. S. A.), 
attira l'attention des physiciens sur l'intérêt théorique et pratique que 
présenterait la connaissance précise des constantes de Verdet de la 
matière gazeuse. Ayant rappelé les difficultés techniques de ces mesures, 
1limagina une méthode photoélectrique très ingénieuse, susceptible de 
donner les grandeurs des rotations à quelques secondes près ; ces rota- 
üons sont amplifiées en multipliant la longueur du chemin utile par 
des réflexions alternatives (procédé initialement employé par H. Bec- 
querel). Le dispositif fut d’abord utilisé pour étudier les gaz difficile- 
. ment liquéfiables. La comparaison des résultats avec les nombres 
obtenus antérieurement à Nancy par la méthode visuelle s’avéra très 
satisfaisante. 


Il. Définition de la rofativité. — La théorie moléculaire du pouvoir | 


rotatoire magnétique (18) suggère que la rotation spécifique (donc 
aussi la rotation moléculaire) ne doit pas être une constante indépen- 
dante des conditions physiques extérieures, sauf, très approximative- 
» ment, quand il s’agit d’un corps gazeux observé sous des pressions pas 
trop fortes. Mais les rotations spécifiques doivent différer considérable- 
ment quand on passe, par exemple, du liquide à la vapeur correspon- 


_ dante. 


On peut montrer que, pour les substances d'amagnétiques et les 


- fréquences assez éloignées d’une région d'absorption, la grandeur 


invariante, caractéristique de la constitution moléculaire ou atomique 


* (à supposer que celle-ci ne change pas sensiblement quand l'état phy- 


1 


sique est modifié) s'exprime sous la forme du produit de la rotation 
spécifique par une certaine fonction de l'indice de réfraction. Cette 


; grandeur, que R. de Mallemann a proposé d'appeler la rotativité de la 


Là 


substance, aurait pour expression : 


0])= A] 


im + 2) 


[A] —Ÿ étant le pouvoir rotatoire spécifique, d la densité. 


= Il est possible d'expliquer ceci très simplement. On sait en effet 
“ depuis Fresnel que l’activité optique — en général — est une apparence 


#” 


’ 


À Annales de Physique, 1959. ñ 
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dont la cause réside dans une btréfringence circulaire. Des vibrations 
circulaires droites ou gauches seront transmises sans déformation par le 
corps actif isotrope, mais les deux ondes de même fréquence, polarisées 
circulairement en sens contraires, auront des vitesses de propagation 
différentes. Il existera donc, pour tout corps actif isotrope, deux indices 
de réfraction n, et n, relatifs à une même radiation monochromatique À, 
par conséquent deux réfractivités qui différeront très légèrement 
quand on inversera le sens de giration de la lumière monochromatique 
traversant le corps. 

Dans le cas où les vibrations circulaires proviennent d’un champ 
magnétique imposé, l'effet du champ moléculaire est calculable par le: 
procédé classique (‘); on obtiendra donc ici : 

ini — 


N ï Re 
Rues [ a]= 3 


(M : masse moléculaire, d : densité du corps) 
et chacune de ces deux grandeurs doit être indépendante de l’état phy- 
sique. = 

On sait que l'indice naturel n (hors du champ magnétique) est la 
moyenne arithmétique des indices circulaires n, et n:. Posant : 


Ni + NI —2n y — No —2Y 


on obtüent un snvariant différentiel de la forme : 
M Le M  r2nv 


RIRES ni + 2 n+2 a (nm +2}: 


La différence 2y (proportionnelle à l'intensité du champ magnétique} 
est toujours extrêmement petite, en fait !(?), et la constante de Verdet 
est, par définition, proportionnelle à la différence de phase des deux 
circulaires inverses, donc à v. De là résulte que la grandeur : 


M rA 
d (nt + 2}? 


doit rester invariante dans les changements d'état physique de la 
substance. On aura donc à considérer : 


(‘) I n’en serait plus de même avec les vibrations circulaires dont dérive 
le pouvoir rotatoire naturel (la dissymétrie est alors intrinsèque et non plus 
d'origine extérieure). En fait, le pouvoir rotatoire spécifique naturel varie 
peu ou pas quand la substance passe de l’état liquide à l’état gazeux. 


(*) Si &« désigne l’angle de rotation, on a : 4 — os . D'où 4 — 1802 par 


centimètre (nombre énorme) pour 2y — à, soit environ 2y — 5.105 (lumière 
visible). Dans la différence [R,] — [R,], les quantités de l’ordre v? sont done 


négligeables, sauf peut-être pour des fréquences proches des fréquences 
d’absorption. 


' 
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la rotativité spécifique : 


Pre \ on 
et la rotativité moléculaire : 
[Qu — M0). 


Les règles d’additivité énoncées par Verdet pour les mélanges et les 
solutions, par Perkin pour les combinaisons, ne se justifieraient en 
théorie qu’à la condition de substituer les rotativités aux constantes de 
Verdet spécifiques. 


Expression théorique. — La théorie classique de la dispersion per- 
met, comme l’a montré R. de Mallemann (18), d'exprimer la rotativité 
d’un fluide sous la forme : 


72 
(1) (eh = D EE 10—!6 rad 
où les [R;] représenteraient les réfractivités moléculaires partielles 
dues à p,électrons équivalents (c'est-à-dire dont les contributions opti- 
ques sont égales). On admet que les seuls électrons optiquement effi- 
caces sont les électrons périphériques (électrons de dispersion ou de 
valence). 

Dans les composés organiques dont la molécule renferme un assez 
grand nombre d’atomes C et H, par suite plusieurs dizaines d’électrons 
de valence, on peut, en gros, supposer d’abord tous ces électrons équi- 
yalents. Avec cette simplification, l'expression (1) s’écrirait : 


2 R} 
(1) [Qu — ne 10716 rad. 


[R]\ représenterait alors la réfractivité moléculaire (expérimentale) 
et p le nombre total des électrons de valence dans la molécule. Cette 
formule permettrait le calcul des rotations magnétiques. En lumière 


jaune (1—578 my), on aurait : 


2 


L | Eat des, 
(II bis) [Qu = 1,47 HO rad 
et, si l’on explicite la constante de Verdet : 
| a je b 
(UD) A = 560 À ME 10 min. 


| On obtient effectivement les valeurs mesurées dans un grand nombre 
de liquides organiques (par Perkin en particulier), quand on donne à p 
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des valeurs entières qui diffèrent relativement peu des nombres 
d'électrons théoriquement prévus pour les diverses molécules (18). 
Les nombres « expérimentaux » seraient généralement inférieurs à ce 
nombre thévrique, en tout cas jamais supérieurs (Par exemple, avec des 
molécules qui ne renferment pas des liaisons multiples, l’accord est 
très bon eu prenant p—#). 


Pour l’état de gaz par fait : 


AO RESEE 
2 ns & À 4 
Le 7 101 2 min, Sik—578my, A7 —502 Le EEE 


En somme, les formules semblent d'autant mieux vérifiées que le 
nombre total p des électrons de valence est plus grand, résultat que 
laissait prévoir l’approximation de « l’homogénéité » électronique. 
L'écart relatif augmentant à mesure que le ‘nombre p diminue, les 
molécules les plus simples conduisent en général à des p fractionnai- 
res (Voir plus loin le cas de H:). ter à 
. Les gaz monoatomiques présentent un intérêt théorique spécial du 
fait de leur valence zéro. Danse néon, l’argon, le krypton et le xénon, 
les constitutions électroniques sont homologues, mais vraisemtilable- 
ment non homogènes (même à considérer seulement les 2 + 6 —8 élec- 
trons de leurs couches périphériques respectives). Ici rien n’indique 
a priori le nombre total des électrons optiquement efficaces ; on prévoit 
seulement qu'il ne devrait pas dépasser 8. Vérifions-le à parür de la 
formule (II bës) mise sous la forme : 


R}, 
(IL bis) PES ET ae 10%. 


| Substituant les valeurs de [RF et de [A], qué nous avons trouvées 
(voir plus loin, chap. IT), on trouve : di 


néon : p—2.4h4 argon:p—4,h krypton :p—4,8 xénon: p== 5 


Ces nombres, tous compris entre 1 et8, augmentent avec le nombre ato- 
mique de l’élément et, pour le xénon, p se rapproche de 6 (nombre des 
électrons de la même « espèce p » dans la couche externe). La crois- 
sance de p fait que les rotativités varient moins vite que les carrés des 
rétractivités, surtout quand on passe dû néon à l’argon (cf. chap. Il). 


_L'hélium se distingue des autres gaz rares par sa constitution élec- 
tronique beaucoup plus simple; il s’agit ici’de deux électrons K(15), 


; { ANR ARE 
2 
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‘équivalents par définition (Dans les autres gaz monoatomiques, les élec- 
trons K ne sont pas périphériques et il est vraisemblable que leur 
contribution optique, autrement dit leur réfractivité propre, est négli- 
geable. En fait, He possède la plus faible de toutes les réfractivités 
connues). Le cas de l'Aydrogène est à rapprocher du cas de l’hélium, 
en ce sens que la molécule H; renferme seulement deux électrons au 
total, comme l’atome He. Dans H, il s’agit d'électrons de valence pro- 
prement dits ; leur nombre 2, et leur « équivalence », ne sont pas dou- 
teux, la formule donnerait : 


hélium : p— 1,33 hydrogène : p — 1,55, 


résultats en somme peu différents l’un de l’autre et d’un ordre de gran- 
deur acceptable, bien que nettement inférieur au nombre théorique, 
comme toujours. 


_ Pourinterpréter les p fractionnaires, il faudrait attribuer des réfrac- 
tivités :négales aux deux électrons, ce qui paraît inadmissible du point 
de vue strictement classique. Cette difficulté ne se présenterait plus 
dans les idées quantiques. Rappelons d’abord qu’un même atome, quel 
qu'il soit, ne peut jamais renfermer deux électrons équivalents, au sens 
absolu du mot (identité des 4 nombres quantiques). C’est le principe 
_ d'exclusion de Pauli. Pour avoir des groupes s, p, ..., formés d’élec- 
trons équivalents, il faut faire abstraction des spins. Mais à supposer 
cette équivalence réalisée à un certain instant, elle pourra cesser de 
l'être à l'instant d’après en vertu des transitions permises et inverse- 
_ ment. Ainsi dans un corps chimiquement défini, en état d'équilibre 
physique, les molécules ne seront pas tuutes identiquement constituées, 
même en moyenne. Au surplus deux atomes peuvent échanger alterna- 
tivement des électrons et ceci, de manière à figurer en moyenne des 
conslitutions électroniques de types divers (liaisons covalentes). Quand 
il y a transfert permanent (unilatéral) d'électrons d’un atome à l'autre 
chacun devient un on (liaisons électro-valentes). Ces modalités de 
transfert pouvant coexister, le corps « pur » serait un mélange de deux 
ou plusieurs formes stables en équilibre mobile; on convient de dire, 
pour des raisons théoriques, que les diverses structures se trouvent en 
« résonance ». Ainsi, pour des électrons plus ou moins liés à la matière, 
le mot « équivalence » ne peut avoir qu’un sens statistique très vague. 

Nous n’avons pas à développer ces considérations ici. Disons seule- 
ment pour terminer que l'expression (1) peut se déduire aussi bien des 
théories quantiques, avec cet assouplissement remarquable que les 
nombres p, ne sont plus nécessairement des entiers. IL suffirait que 
Zp;=— n, nombre total des électrons (optiquement efficaces ou non), 


_ dans chaque atome. 


LA 4 


[ 


| expérimentales. — Pour caleuler le pouvoir rotatoire spécifique d’une 


la moyenne de nombreuses séries de pointés faits alternativement 
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CHAPITRE PREMIER 


Appareils et mode opératoire. 


I. Corps gazeux. — Nous avons utilisé le grand magnéto-polarimètre 
à gaz que P. Gabiano a déerit dans sa thèse (8). L'appareil ayant sul 
depuis lors diverses modifications permettant d'obtenir des rèsuliats 
plus précis, nous avons procédé à une révision générale des données 
relatives à des corps fondamentaux (carbures d'hydrogène, henzène, 
SO:, ete.) et appliqué la méthode de mesure à d'autres substances. 

Le tube polarimétrique en laiton (fig. 1)a 6 m de long. Il est entouré 
d’un manchon parcouru par de l’eau à une température déterminée. Le 
tout est disposé suivant l'axe du solénoïde, celui-ci étant constitué par 
6 bobines en série comportant au total plus de 20000 spires. On peut 
ainsi réaliser une différence de potentiel magnétique de quelque 
10° umités C. G.S. 

La pression du gaz peut être lue à tout instant sur un manemètre à 
mercure immergé, à la même température que le tube. Le montage opt 
que, classique, permet de mesurer à l'aide d'un analyseur à pénembre 
de Lippich les rotations doubles (par inversion du courant dans le salé- 
noïde) pour les radiations jaune, verte ou indigo d’un arc au mercure. 


IL. Mesure des densités de vapeurs non ssturantes dans Les conditioas 


vapeur, il faut connaître la rotation x, la différence de potentiel magné- 
tique f'Hdx et la densité d. 
La rotation était connue avec une précision de 1 à à p. 100. Elle était 


deux observateurs. Par ailleurs, le tube polarimétrique débordsnt lar- | 
gement du solénoïde, ses extrémités se trouvent dans une région où le 


champ est pratiquement nul (‘). Par suite, l'intégrale fHdx prise le 
long du tube est égale à l'intégrale définie [Ré et la différence de 
potentiel magnétique est : L 


feu 
D 
I (exprimé en ampères) est lu sur un ampèremètre très précis et N est 


connu par comptage des spires (20 364). : 


(*} Nous avons vérifié ce fait en établissant le courant maximum dans le 
: “ _ = . = 
solénoïde, après avoir fait le vide dus i rater Ge 
observer de rotation due aux glaces de fermeture. à : 
=. ner » © qui prouve sde 
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Massox et Ci, Émreurs 
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Fig. 2. — Le liquide contenu dans le petit ballon en pyrex 
va être vaporisé dans le tube polarimétrique. 


Massox et CÈ, Éprreurs 
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On peut alors calculer la constante de Verdet À sans grandes diffi- 
cultés. La mesure de loin la plus délicate est celle de la densité qui 
permettra de calculer là rotation. spécifique [A]. Malheureusement on 
n’a généralement aucune donnée précise sur les densités de vapeur non 
saturante des corps étudiés, dans la zone de température et de pression 
où l’on se place. 


Méraope pe mesure. — Elle consiste à vaporiser directement dans le 
tube polarimétrique, dans lequel on a préalablement fait le vide, une 
masse bien déterminée » de liquide (fig. 2). Connaissant (par jaugeage) 
le volume V du tube, on obtiendra la densité de vapeur d—my)V à la 
pression P et à la température £ qu’il suffit de lire. La réalisation pra- 
tique de ce principe très simple a été délicate (13). Il a fallu notamment 
éviter des condensations accidentelles dans les raccords. Les résultats 
ont été néanmoins très satisfaisants : la masse de liquide vaporisé étant 
toujours de plusieurs grammes et le volume du tube et des accessoires 
de l’ordre de 5 litres (et connu à 0,5 p. 100 près), on a pu obtenir en 
définitive une bonne précision. Les mesures optiques étaient effectuées 
immédiatement, dans les mêmes conditions thermodyuamiques. On 
faisait ensuite varier celles-ci et l’on recommençait la détermination de 
la rotation magnétique et de la densité pour ces nouvelles conditions. 


IL. Corps liquides. — Les substances liquides à la température ordi- 
maire ont été étudiées à l’aide d’un magnéto-polarimètre double qui a 
été décrit ailleurs (13) (14). On fait ici des mesures relatives par rapport 
à l’eau. L'appareil permet d'effectuer les pointés optiques tantôt sur 
l’un des tubes polarimétriques, qui contient l’eau, tantôt sur l’autre, 


_ qui renferme le liquide étudié. Les densités ont été obtenues par la 


méthode du flacon. 

Pour les substances dont le point d’ébullition est relativement bas, 
on a utitisé un électro-aimant dont les pièces polaires sont percées sui- 
vant l’axe de façon à laisser passer le faisceau lumineux. La cuve 
contenant environ 3 cm° de liquide était placée entre les pièces polaires 
et pouvait être refroidie jusque — 75° C. Les mesures étaient faites ici 
par comparaison avec le sulfure de carbone. Pour l'étude des densités 
de ces substances, nous nous sommes servis soit d’une balance -hydrosta- 
tique et d’un plongeur en cuivre, soit d’un pycnomètre en pyrex fermé 
par un robinet en laiton. $ 

Les indices de réfraction ont été déterminés avec un réfractomètre de 
Lafay éclairé par un arc au mercure. Aux températures inférieures 
à o° C, ils ont été mesurés par F. Suhner à l’aide d’un réfractomètré 
spécialement imaginé par lui. - b: 


IV. Résultats des mesures. — Nous donnerons les résultats sous 
forme de tableaux dans lesquels on trouvera : 14 
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A. — Pour LES GAZ : 
P, : pression expérimentale en millimètres de mercure (ramenée 
à o° OC); 


L : température expérimentale en degrés C; 
dexp : densité en grammes/centimètre cube mesurée dans les condi- 
tions expérimentales ; 
d'y : densité expérimentale ramenée aux conditions normales (Plus 
= 2 (] CF 
la pression augmente, plus l’écart entre d%% et la densité 
théorique dy, — M/22 /00 s’accentue) ; 
À : constante de Verdet à P;eté ; 
A% : constante de Verdet ramenée aux conditions normales ; 


[A hu : pouvoir rotatoire spécifique moléculaire. 


B. — Pour LES LIQUIDES : 
t : température en degrés C ; 
d, : densité mesurée à { par rapport à l’eau à 4°; 

nsrs : indice de réfraction pour la radiation jaune du mercure ; 
À : constante de Verdet ; 

[Alu : pouvoir rotatoire spécifique moléculaire ; 

[Q] : rotativité moléculaire. 


: Les dispersions seront données dans un tableau récapitulatif. Elles 
sont obtenues en effectuant les rapports : V/J — 24,/2a; et 1/J — 2a/24;, 


 2a;, 20, et 24: désignant respectivement les rotations doubles mesurées 


pour les radiations jaune, verte et indigo du mercure. 
N. B. — Pour les gaz, n étant très voisin de l'unité, nous avons 
pratiquement : !Alu —{Qlu. 


CHAPITRE II 
Gaz simples. 


1. Gaz monoatomiques. — La première observation du pouvoir rota- 
toire magnétique d’un gaz rare (en dehors de l’argon) a été celle du 
néon, faite il y a 25 ans par R. de Mallemann, P. Gabiano et 
F. Suhner (27) ; comme prévu, la rotation mesurable était très petite : 
elle avait néanmoins permis de fixer la valeur de la constante de Ver- 
det A% aux environs de 1,0.10-$ min pour la raie verte (546 my). 
L'étude fut reprise ultérieurement par R. de Mallemann et F. Suh- 
ner (36), le néon comprimé à 3,5 atmosphères étant soumis à une diffé- 
rence de potentiel magnétique dépassant 105 C. G. S. Dans ces condi- 
tions, les rotations double sont atteint au plus o°; 12 en vert, montrant 


fs 


7 | 


TES A PRE 
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que la constante de Verdet dans le jaune devait être un peu inférieure 
à 106 min. En moyenne : 


[ 


60 = 0,95. 1076 + 0,08. 10-Ÿ min (= 578 mu). 


Entre temps, grâce à la compréhension obligeante de la Société 
« l’Air Liquide », notre laboratoire put disposer de quantités assez 
importantes de krypton et de xénon purs (sans parler du néon et de 
l’argon). 

Pour l'hélium, la théorie laissait prévoir une constante encore plus 
faible que celle du néon; il eût donc été vain d’avoir recours au dispo- 
sitif de Nancy, conçu pour des pressions relativement basses. Mais le 
grand électro-aimant de Bellevue devait permettre des mesures accep- 
tables dans l’hélium fortement comprimé : H. Bizette et D. Tsaï (3) 
purent étudier ainsi ce gaz sous 89 kg/cm?. Tout récemment enfin, 
L. R. Ingersoll, utilisant sa méthode photo-électrique (15), a fait 
connaître les résultats de ses mesures au voisinage de la pression nor- 
male. 


ARGON : dy —1,7837.107° g/cm®. 
Po—2920 {—6 A—35,oumin Af,—9,28u min [Alu—60,4 urad. 
Kaypron :. d!,, — 3,708. 107%. 
Po—1020,9 é—18 A—24,7pmin A%—19,2umin [Alu =— 126 urad. 
XÉNON : dis —5,851.10 *. 


P,—888,7 1—18,8 A—48,7umin A, —/44,0 umin [A ]u = 287 rad. 


Les résultats des mesures faites à Nancy sur les gaz rares se trou- 


vent résumés dans le tableau suivant. On a inscrit, à titre de compa- 
raison, les valeurs de A°,, telles que les a publiées L. R. Ingersoll. 


e | kr Xe 
1 À = 578 my | He Ne | A T 
} | | 
d 1 44,0 
Al pemin (Nancy) NDS = 0,95 : 9,3 19,2 
A bemin/(lng-) =: . .}. 0,474 0,896 | pret me Fu 
trad imoyen que MTL | 7 6,0 : o 124 ia 
8 4 273 
Han = r)107 (D) 145. : .| 350 671 2 837 : 
PRIVE atomique [R], . 0,524 1,00 | 4,23 6,37 10,4 
| 6 ,2 
| [RÉ ET TT 0,275 1,00 | Lo 40,6 110 | 


1er - - ones vomaaes 
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L'accord est satisfaisant; les nombres américains sont cependant 
systématiquement inférieurs aux nôtres (Pour l'argon, la concordance 
deviendrait excellente avec le nombre 9,15 ymin trouvé par R. de Mal- 
lemann et P. Gabiano (8)). On constate (cf. Introduction) que les rota- 


tivités croissent moins vite que les carrés des réfractivités. 


Il. Gaz simples diatomiques. 
HYDROGÈNE : dy —0,8988.107*. 


La densité, donnée par les tables, a été rapportée aux conditions 
expérimentales. 


P,—3100 —7 A—24,8gumin A%,—6,27 min [Alu —/40,7 rad: 
Ofveëne « d?,—1,4290.10—°. 
Po—3102 {—7,5 A—22,57 umin A9,—5,67 min [Alu—37,0 urad. 


L'oxygène, bien que paramagnétique, a une rotation positive, au 
moins dans le visible, mais avec une très faible dispersion (anomale). 
En outre, la rotation spécifique [A] a paru décroître un peu quand la 
température croît (Rappelons que l’invariance de la rotation n’est pré- 
vue théoriquement que pour les seules substances diamagnétiques). 
Une observation à 640 C nous a donné un Af,, inférieur de 1 à 2 p. 160 
à celui indiqué ci-dessus. Cette variation avec la température avait déjà 


été remarquée par R. de Mallemann et P. Gabiano (8); les mesures 
récentes d’Ingersoll semblent la confirmer. 


Liquide. — Des mesures précises ont été faites par F. Gaume (12) à 
Bellevue. Ses résultats indiquent que la rotation spécifique, très supé- 
rieure à celle du gaz, décroît quand la température augmente, ce qui 
est normal, au moins qualitativement ; mais la rotativité varie de 


manière analogue. On est conduit à essayer une relation du type 
paramagnétique : 


(Oh = a +5 


mais les nombres de Gaume pour le liquide et les résultats acquis pour 
le gaz ne peuvent suffire à juger sa valeur. ; 


AzOTBE = 00 MO 


Pe—=2715 16 Â—23,9 umin A — 6,39 min [Al:—#41,4 at 


PR 


POUVOIR ROTATOIRE MAGNÉTIQUE ET ROTATIVITÉ DES FLUIDES 59 


Liquide — L’azote liquide a été observé par Chaudier (5) dont nous 
utilisons les résultats ci-dessous (Il n'existe pas d’autres mesures à 
notre connaissance). 


E—— 195,9 densité (à — 195,5) — 0,791 
A—0,00432 min pour 1 —578 my [Alu = 44,6 y rad. 
Pour l’azote gazeux on aurait [Alu = 40,8 urad (moyenne des résul- 
tats acquis, comme on le verra plus loin). D'où le rapport des rotations 
2 Ga 408 
spécifiques : trrarde = 6 — 
Or, pour n—1,205 (indice de l’azote liquide à — 1909, d’après les 


tables), on aurait : 0,911. 


on 
(n? + 2)? 

Sans donner trop de poids à cet accord, vu la précision médiocre des 
mesures relatives au liquide, il est intéressant d’obtenir ici au moins 
l'ordre de grandeur de la variation théorique quand l'indice du liquide 
est très petit (Cas où les vérifications sont encore rarement possibles 
faute de toutes les données nécessaires). On notera aussi que la disper- 
sion du liquide et celle du gaz ne diffèrent pratiquement pas. 


AIR 


D — 3020 —7 A—34,3oumin A, —6,25 min [A]— 1,41 urad: 


Calculons le pouvoir rotatoire spécifique de l’air à partir des rota- 
tions spécifiques de l’oxygène et de l’azote en appliquant la règle des, 
mélanges : 


0,23 X 1,195 + 0,77 X 1,48—1,41 micro-rad/gauss-cm. 


Comparaison de ces résultats avec ceux de Siertsema et d'Inger- 
soll. — Le tableau qui suit permettra de comparer les nombres déduits 
des mesures de Siertsema effectuées à des pressions atteignant 


10$ FEAR min/gauss-cm (À = 578 mp) 
De Mallemann, 
Siertsema Suhner et Grange Ingersoll 
| Hydrogène .: . . 6,29 627 6,269 
I'Oxygène. :: Min 5,65 Fe 7 2 
Azote (atm) . . . : 6,15 #, 23e 213 
NE ANRT SPEARS 5:97 # :25 | | 
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100 kg/cm? à ceux qui ont été obtenus au Laboratoire de Nancy sous 
des pressions peu éloignées de la normale ainsi qu'aux nombres publiés 
par L. R. Ingersoll opérant dans des conditions analogues. 

Comme on peut le voir, l’accord, excellent pour l'hydrogène, est 
encore satisfaisant pour l'oxygène. Mais d’après Siertsema la constante 
de Verdet de l'azote serait nettement inférieure à celle de l'hydrogène 


_ pour À—578 my, alors que les observations faites à Nancy indique- 


raient le contraire. Ce dernier résultat semble confirmé par les mesures 
d'Ingersoll, mais avec un écart si faible que les deux constantes 
seraient pratiquement égales dans le jaune, celle de H: devenant net- 
tement supérieure dans le bleu en raison de la dispersion plus forte 
de H.. 


CHAPITRE III 


Gaz composés. 
Ï. Gaz triatomiques. 


ANHYDRIDE CARBONIQUE 


Po—= 2850 {—6 A—35,1oumin A9, —9,39gumin [Aly — 60,8 urad. 


Liquide. — Il a été mesuré par Chaudier (5). Les résultats donne- » 
raient pour le liquide un pouvoir rotatoire spécifique inférieur à celui # 


du gaz, ce qui semble a priori tout à fait invraisemblable. Au surplus 


ay d'a 


i 


À 
, 


4 
; 


| 


. la dispersion serait considérable, très différente de celle du gaz (assez 


faible, mais normale). Le dispositif comportait d’ailleurs d’importan- « 


tes causes d'erreurs et il y aurait lieu de reprendre ces mesures. 


ANHYDRIDE SULFUREUX 


| 
L 
| 
| 


. Gaz. — Les résultats groupés dans les tableaux de la page suivante 


montrent que la rotation spécifique est pratiquement invariante. De 
plus, il semble que la rotation spécifique de la vapeur saturante est 
inférieure à celle de la vapeur non saturante. Comme les A!,, corres- 
pondant à des pressions voisines sont du même ordre, cette différence 


voisinage de la saturation. La valeur de la rotativité moléculaire à 


à provient vraisemblablement des variations rapides de la densité au. 


l'état liquide est sensiblement égale à celle de la vapeur saturante et | 


OL: AE 
inférieure d'environ 6 p. 100 de la vapeur non saturante. 
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Vapeur non saturante : din = 2,859. 10% g/em*. 
Ps t 10 dexp | 10Ÿ 5 +R | A umin Ne min [AT mrad 
7443 2,6 2,851 2,939 29,60 30,51 193 
745,8 3,8 | 2,832 29,02 29,99 191 
| (tables) 
785,8 32 3017 2,947 39:79 30:13 190 
799;7 + Son CMREVET: 31:95 30,63 195 
1 187,3 2,6 4,591 2,966 47:45 30,66 193 
1 258,8 24 4,963 3,022 50,28 30,61 189 
à D 4 10,1 AO MUt2;042 50,10 30,93 196 
1 615,9 24,0 5,804 | 2,967 60,13 30,75 193 
2 265,4 44,4 08500 0002,007 70,81 31,12 193 
2 208,7 24,1 8,491 | 3,055 86,89 ST 191 
2 978,9 36,7 10,567 3,058 108,7 31,47 192 
Vapeur saturante (Les densités ont été relevées dans les tables). 
Po l | 1 d 10 D À pmin A6 umin | [A], rad 
I 297,1 2,8 5,20 3,078 51,88 30,68 . 186 
I 307,6 3,0 5,25 3,086 52,30 30,68 186 
1 558,2 7:65 6,21 NT 60,82 30,49 182 
1. 707,8 10,2 6,87 3171 67,27 31,04. 182 
2 207,8 17,0 8,750 1003;109 83,72 31,40 182 
2 264, 17,9 Go 7221 87,92 31:44 182 
2 291,8 T9,z 9,07 3,208 88,75 31,38 182 
Liquide. 
d, | 10 À min [A], urad 
1,567 | 1,872 223 
1,529 1,817 222 
1,493 | 1,769 22T | 


D’après Bleekrode (4), nous AVONS de Fe 100 C0 Um 1,38 et 
= — 1,395. En admettant l’invariance de la réfractivité, on peut Calculer 


‘ indice n à 2305. On trouve 7 — 1,375. On en tire : TE CE D 0,817 et 
Ma rotativité moléculaire : [Q]1 — 180,5 urad. On constate que le pou- 
‘voir rotatoire spécifique diminue légèrement quand la température 


‘us 
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ACIDE SULFHYDRIQUE 


Préparation. — Action de l’acide chlorhydrique concentré sur le 
sulfure d’antimoine. L’acide chlorhydrique qui a pu être entraîné est 
retenu par barbotage dans l’eau. On dessèche le gaz en le refroidissant 
suftisamment et on le distille. 


Gaz 


(Les densités sont déduites des nombres trouvés dans Îles tables). 


P, t 10 d | À min A0 umin [AT,, urad 1 
755,6 20,65 1,422 | 34,19 37:00 238 
I 372,4 20,6 2,631 65,32 38,89 246 | 
1 373,4 20,5 2,633 | 66,12 39:33 248 N 
Liquide. 
| [l 
t de g/em8 578 10? À min [A], urad [Q],,urad 


an 0,9943 1,472 | 3:395 92) 251 


La densité à — 77° a été calculée par interpolation d’après les résul- . 
tats donnés par Steele, Melntosh et Archibald (49). Quant à l'indice, 


nl 
=, 


nous l’avons obtenu en appliquant la formule de Gladstone 


en utilisant les valeurs données par Bleekrode (4). 


SULFURE DE CARBONE 


Vapeur : din = 3,398. 10 g/emt. 


Po t À pumin A umin | Vapeur 
658 64 
555 79:49 Sèch 
. 64 57,8 78,96 » à 
54 de 73:5 79,23 Saturante 
2. È 78,4 79,42 Sèche 
2 -78;3 | OOT - » | 
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La mesure des densités de vapeur dans les conditions mêmes des 
expériences optiques n’a pu être faite, le mercure du manomètre étant 
attaqué par la vapeur chaude de CS;. Aussi a-t-on fait le calcul en 
partant de la densité par rapport à l’air (d’après V. Meyer et Leduc) 
qui est 2,68, ce qui donne ds —3,46.107 g/cm?. 

Nous obtenons en moyenne : [Q}u — 507 rad. 

En prenant la densité théorique, certainement trop faible, on aurait : 
[Qu = 516 urad. 

Liquide. — Il est intéressant de comparer les résultats précédents à 
ceux qu'ont obtenus F. Suhner et A. Malevergne (17) (45) pour le CS; 
étudié à l’état liquide entre — 80° et + 20° C : les dispersions en vert 
et indigo par rapport au jaune sont pratiquement égales à celles obte- 
nues pour la vapeur. Elles sont exceptionnellement élevées. La rotation 
moléculaire décroît quand la température croît. Nous observons le 
même phénomène pour les autres corps étudiés à l’état liquide : carbu- 
res d'hydrogène, anhydride sulfureux, bromure de méthyle, etc. Ici la 
variation est de 8 p. 100 entre — 809 et + 200 C. 

La rotativité ne varie sensiblement pas dans le même intervalle de 
température et donne en moyenne, à deux millièmes près : 


[Qu = 522 micro-rad/gauss-cm. 


Il semblerait donc que le CS; présente une légère diminution de la 
rotativité, de 2 à 3 p. 100, quand on passe de l’état liquide à l’état 
gazeux. 


II. Oxyde azotique. — L'oxyde azotique est un gaz paramagnétique, 
comme O:, mais du fait de sa structure électronique (voir plus loin), la 
molécule NO a un pouvoir rotatoire négatif, au moins dix fois supé- 
rieur, en valeur absolue, à ceux des constituants (l’un et l’autre posi- 
tifs) et qui varie beaucoup avec la température. Le fait a été mis en 
évidence par H. Bizette (2) qui observa le pouvoir rotatoire magnétique 
du gaz fortement comprimé et aussi du liquide dans le champ de l'élec- 
tro-aimant de Bellevue. 

A la température de 160 C, la constante de Verdet du gaz mesurée 

_sous la pression de 98 kg/cm? et ramenée à 760 mm serait : 


16 —— 58 umin pour À — 578 my. 


se 000 
Ce nombre correspondrait à une rotation moléculaire : 
[AN =— — 400 urad. 


I1 pouvait être intéressant d'observer le même gaz au voisinage de la 
pression normale, l'appareil dont nous disposiüns élant particulière- 
ment adéquat (les rotations doubles devant atteindre ici 100). 


4 
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Préparation. — Le procédé que nous avons utilisé est celui que 
donne M. H. Guérin dans son Traité de manipulations et d'analyse 
des gas. Il consiste à ajouter goutte à goutte une solution d’acide sul- 
furique à 20 p. 100 à une solution saturée de nitrite de sodium. NO; est 
éliminé par barbotage dans de l’acide sulfurique concentré. Le gaz est 
séché par passage dans deux colonnes de soude. Après avoir chassé 
l'air de tout le circuit, on recueille NO dans un ballon où l’on a préala- 
blement fait le vide et qu'on plonge dans l’azote liquide. L’oxyde azo- 
tique est solidifié. Il ne reste plus qu’à le distiller dans le tube polari- 
métrique, lui-même soigneusement desséché. 

Des traces d’air auraient donné un peu de NO: qui, vu la longueur 
du tube (6 m), aurait alors produit une coloration et par là une absorp- 
tion notable interdisant tout pointé optique. 

Le tableau suivant groupe les mesures par températures crois- 
santes. On constate que la rotation moléculaire diminue notablement, 
en valeur absolue quand la température augmente. Elle est en outre 
indépendante de la pression, au moins dans l’intervalle où nous avons 
pu opérer. À 16° C, nous aurions sensiblement (1= 578 my) : 

[AJÉ = 462 prad 


Mo = — 70,9 umin  Afjo——66 min. 


Ces nombres sont supérieurs de 15 p. 100 environ à ceux de 
H. Bizette (1). 


l p, | AR umin | [A], urad t P, n° gmin 
6,2 108,1 71,82 468 34,2 2 030,2 68,21 
6,35 867,9 71,86 468 39,2 2 360,0 67,10 
6,4 846,8 71,78 468 49,7 2 439,5 | 65,97 
6,6 126,4 71,80 468 50,1 2 124,8 65,50 
8,15 4255 | 71:35 465 521 | 1 003,7 | 65,63 
8,7 706,9 71:53 466 60,1 2 176,4 64,52 
8,8 034,6 71,05 464 75,6 2 201,4 | 61,84 
8,85 960,5 71,53 466 80,75 | 2 325,4 60,82 
24,5 959,6 70,36 458 83,1 I 106,3 |! 60,34 
26,2 970,4 70,01 456 85,2 1 691,2 60,14 


Liquide. — La constante de Verdet à — 1049, sous 68.5 kg/cm? est, 
d’après H. Bizette : À — — 3,68. 10? min pour À — 546 my. 
La valeur de la densité est très incertaine. Au surplus, le rapport 
des rotations spécifiques du liquide et du gaz ne peut s'exprimer ici, 


{') La valeur de la constante de Verdet A = — 70 wmin est confirmée 


per L. R: Ingersoll dans une lettre personnelle à M. de Mallemann {résultats 
encore non publiés), | 


ntthe ns ote fenite tdei) édiiee Dé D ES SE SE tnt at it RE ce D pétiun. € e-dtnc-ÿ 


his 


AQDT s 


er y 
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même approximativement, sous la forme simple théoriquement valable 
pour les seules substances diamagnétiques. Enfin, la polymérisation 
- vient encore compliquer la question. 


Données théoriques relatives à NO. Comparaison avec les résul- 
tats expérimentaux. — On sait comment Van Vleck est parvenu à 
interpréter de manière remarquable les variations de la susceptibilité 
magnétique de NO avec la température. Cette molécule renfermant un 
nombre impair d'électrons peut être paramagnétique, l’électron céliba- 
taire gravitant autour de l’axe nucléaire, rotation qui crée un moment y. 
égal à un magnéton de Bohr $. Mais un autre moment magnétique y’, 
corrélatif du spin de l’électron, se trouve couplé à x. En vertu des 
règles de quantification, ce couplage impose à u/ deux orientations 
opposées, l’une parallèle à y, l’autre antiparallèle, Le moment magné- 
tique total de la molécule est ainsi susceptible d’avoir deux valeurs 28 
et o. Les molécules NO peuvent en conséquence exister dans un état 
paramagnétique (M— 2$) et dans un état purement d'amagnétique 
(M— 0). Le fluide se trouvera généralement être un mélange des deux 
genres de molécules, la composition de ce mélange dépendant de la 
température comme le prouvent les règles de la thermodynamique. 

Appliquant ces idées aux propriétés optiques, H. Bizette (2) a pu 
exprimer théoriquement le pouvoir rotatoire paramagnétique de NO 
par la formule : 


dans laquelle on a posé pour abréger : 


DAY 
PARENT 


-avec : 


: constante de Verdet moléculaire, 

: longueur d’onde, 

: indice de réfraction, 

: constante de Planck — 6,547.107°", 

: constante de Boltzmann —1,37.1071° erg-deg-", 
: magnéton de Bohr — DATE RO 

: température absolue, 

: constante moléculaire. 


e 


E now 7 8 »E#E 


hAy représente la variation d'énergie dans le passage de l’état para- 
magnétique à l’état diamagnétique. Les à A spectroscopiques 
: : 


indiquent que AY— 120,9 cm", ce qui donne T—-ÿ . -, 
La formule permet d'évaluer le rapport des rotations paramagnéti- 


Annales de Physique, 1950. 5 
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ques à deux températures quelconques T, et T; (la constante Inconnue w 
s’élimine). On trouve aisément : 


Rappelons ici que toute substance doit posséder un certain diama- 


gnétisme (atomique), auquel peut se superposer le cas échéant un para- , 


magnétisme plus ou moins intense. Le corps nous paraîtra dia- ou 
paramagnétique suivant que l’un des deux effets contraires se trouvera 
être négligeable par rapport à l’autre. Le diamagnétisme est une pro- 
priété générale de la matière qui, du point de vue optique, se présente 
comme connexe de l'effet Zeeman. Les fréquences d’absorption d’une 
substance soumise à un champ magnétique ne sont pas identiques pour 
des vibrations circulaires droites et pour des vibrations circulaires 
gauches, ce qui entraîne une légère différence des réfractivités corres- 
pondantes pour une même longueur d’onde des régions de transpa- 
rence (autrement dit même quand la fréquence imposée est très diffé- 


rente des fréquences d’absorption). Cette différence de réfractivités se 


manifeste comme on sait sous la forme d’un pouvoir rotatoire (au moins 
pour les substances isotropes) qui constitue aussi une propriété géné- 
rale de la matière, comme le diamagnétisme dont il procède directe- 
ment. » 

La formule de H. Bizette se rapporte exclusivement au pouvoir rota- 
toire d'origine paramagnétique et, pour la comparaison avec les résul- 
tats expérimentaux, il serait nécessaire de retrancher la contribution 
diamagnétique (celle-ci doit évidemment être la même pour les deux 
genres de molécules NO considérées). Il est raisonnable de supposer 
que cette contribution inconnue doit être du même ordre de grandeur 
que le pouvoir rotatoire diamagnétique expérimental des deux gaz N; 
et O:, c'est-à-dire au moins dix fois plus faible que le pouvoir rota- 
toire mesuré de NO. Plus exactement, les résultats actuellement bien 
connus relatifs à l'addition des rotativités autorisent à évaluer la 
contribution diamagnétique de NO comme devant être approximative- 
ment la somme des rotations atomiques de N et O, soit sensiblement 
ko micro-rad/gauss-cm. Ceci posé, les observations nous ont donné 


pour NO : 
(Alu =— 468 urad à 605 y 290,9 Ti —=0,6190 


et : 
; [Alu=—392 wrad à 840 T,=357  æ—0.1846 
d’où 
PES ET 
alors que le rapport déduit des expériences serait : 
468 + 4o ___ 508 


Resa RE NE Aie ÿ 
392 A0 A le 


» bou aude 


CHAPITRE IV 


Carbures d'hydrogène. 


1. Carbures saturés. 


PROPANE 
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Gaz : Le 1,968.10—° g/cm?. 


Ps | t 10 dexp 10 do A pumin Nes pumin [A] M urad 
761 | 8,9 1,955 2,018 33;9 35:0 222 
833 8,5 T7 2,032 37,0 35:5 222 
1 766 8,2 4,68 2,074 81,1 36,0 222 
3 355 8,4 9,35 2,183 163,6 38,2 224 
1 
Liquide. 
de 78 107À min [A],, urad [Q],, rad 
6 
0,615 1,3662 1,262 263 21 
 É 1,224 262 217 
ee ne 1,180 261 218 


“% BuTANE 


Gas : dy = 2,595.107*. 


EE | 
4 Ps t 10° dexp 10 É | À pmin 
D 
2,663 23,9 
E 1,45 ; 
£ 12 ; 80 2,57 2,702. | 42,4 
D 07 8,4 3,42 2,739 565 | 


I O2I 8,6 3,58 2,748 | 591 


A0 min | [A], urad 


43:9 279 
44,5 | 278 
45,5 279 
45:7 279 
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Liquide. 
fl LÀ | | 
t di | Te 102AÀ min | [A], rad [Q],, wrad 
— 8,7 0,6087 1,3526 1,195 | 332 275 
N.PENTANE 


Gas : dn —=3,221.10. 


Les trois dernières mesures indiquées sur le tableau ci-dessous ont 
été effectuées à densité constante : nous avons introduit une masse « 
déterminée de liquide dans le tube polarimétrique et fait plusieurs . 
séries de pointés à des températures différentes. La pression a été notée 
chaque fois. Comme la variation de volume dans le manomètre à mer-« 
cure relié au tube est de quelques centimètres cubes, le volume total 3 
étant d'environ 5600 em°, nous pouvons considérer le volume comme w 
constant et la densité aussi. La rotation est pratiquement identique 
pour les trois séries. 


| 
Po t 10% dexp 10 dy À umin | Afçoumin | [Al wrad 
402,6 AT:35 1,495 3312 24,76 54,84 347 
450,0 58,35 F00 7 ES 201 26,71 54,76 349 
546,7 58,6 1,953 3:296 32:23 54,42 346 
5737 557 2,082 3321 34,68 55:31 349 
661,3 57,0 2,396 3322 39:47 5483 346 
700,7 65:3 2,470 3321 49,09 53,88 349 
749,7 50,4 2,715 3:356 44,44 54,98 344 
878,6 68,5 3:089 3342 50,76 55:05 345 
914,1 55,0 3386 | . 3,382 5594 55,88 346 
918,2 56,3 3:386 3:382 55:29 5520 342 
I O10,2 | 75:7 3:497 3350 57,88 55,02 347 
731,0 60,4 2,620 3322 43,51 55,25 | 348 
769,6 76,8 2,620 3315 : 43,28 54,76 6 
812,6 94,7 2,620 3295 | ‘43,42 54,60 347 
Liquide. | 
t dt 
20 0,6290 


© 0,6485 


es cé 
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IsoPENTANE (Butane 2-méthyl). 


Fapeur di; —=3,221.10 *. 


[l | | 
P, t 1 dexp 10 de À min Age tmin [A], rad 
792,1 70,7 2,701 3299 46,40 56,67 360 
646,8 75:7 2,195 3294 37:76 | 56,66 361 
Liquide. 
t di N578 10? À min | [A],, rad [Q],, mrad 
À | Je 
o 0,6385 . 1,3662 PU:200 | 414 340 


HExANE 


Vapeur : di —3,847.10 à. 


10° dexp 10? de; À min A6 umin [A] 5 urad 


1,436 3:906 23,45 63,86 409 
2,159 3»937 34:78 63,89 403 
3:034 4,040 49,06 65,32 405 
3:034 4,040 48,85 65,18 403 


Liquide. 


102 A min [A], mrad [2], rad 


484 | 393 
482 392 
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Il. Carbures éthyléniques. 


PROPÈNE 


Gaz : du—1,879-10 ?: 


(l 
10° dexp 10° diu 


1,881 1,981 
1,886 1,912 
3075 1,954 
6,174 2,004 
9,089 2,006 


Liquide. 
t de N578 10° À min [AJ rad [Q],, rad 
— 72,5 0,6395 1,3878 1,655 eV) 256 
— 56,5 0,6215 1,3735 1,603 315 78 
— 47,7 0,6117 1,3663 1,552 310 255 
BuTÈNE 1 


Gaz : dix — 2,504. 107:: 


[A] urad [Q],, rad 


AOX 318 
398 320 
339 


* 
dns ht. bfants à 
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BurTaDrÈèxE 1-3 


Gaz : dy—2,415.10 :. 


P; | t 10 dexp IOŸ Lx À umin Me wmin | [A], urad 


762,7 20,5 2,344 | 2,511 69,73 71:93 
| 1 403,3 20,6 4,479 | 2,608 132,06 74,53 
Liquide. 
t di res 10? À min [A],, rad [Q)] y Urad 
— 68,5 0,7225 1,4638 | 2,685 584 449 
735 0,685 14398 |! 2,517 578 452 
— x2 0,661 1,4244 | ‘ 2,407- 573 452 
— 8,5 0,656 DAT NE 2,382 571 452 
PENTÈNE 1 


Vapeur : du —=3,131.10 *. 


Pl, t 10° dexp 10? Fe À pomin ns wmin | [A], rad 
803,0 67,1 2,757 3,251 54,14 63,84 400 
À 9935 73:3 3:303 3,250 66,14 64,14 407 
. ||. T 243,0 7750 4,192 3285 82,33 64,53 401 
1 Liquide. 
t dt | Tigre 10? À min [A], rad [Q],, wrad 
13 0,6471 TA TE 1,400 | 469 
20 0,6402 1,3759 1,470 | 468 
| 


an 


CNP 


à 


PR 
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Isoprène (2 méthyl, 1-3 butadiène). 
Vapeur : di — 3,040.10 *. 
Po t 10° dexp TO PE À umin PS umin [AT,, urad 
7551 77,0 2,421 3,124 62,04 80,05 507 
839,2 743 2,694 121 68,98 80,33 507 É 
1 019,3 “| 745 3353 3,182 85,89 81,51 507 | 
Liquide. 
t dt | Ns78 10° À min [A], rad | [Q],, urad 
17 0,6880 1,427 2,186 629 496 
20 0,6818 1,427 2,184 634 500 


Comparaison des résuttats relatifs aux carbures précédents. — 
Le tableau suivant donne les rotativités moléculaires de ces corps à 


l’état liquide et à l’état gazeux. 


Carbures 
[Q],, urad liquide | [(],, rad gazeux 
saturés éthyléniques 

Méthane. 110 
Éthane . Û 160 
| Éthylène . 223 
Propane . : 218 222 
Propène 257 267 

Butane : 275 279 
Butène 1 . 320 339 

Butadiène 1,3. 452 465 

Pentane . 331 345 
Isopentane . 341 360 
Pentène 1. 383 4OI 

Isoprène . 498 507 

Hexane . 393 404 


POUVOIR ROTATOIRE MAGNÉTIQUE ET ROTATIVITÉ DES FLUIDES 75 


On peut constater que : 


a) l'écart entre le premier et le second terme de chaque série est 
plus faible qu'entre deux autres termes de la même série ; 

_ b) la rotativité à l’état gazeux est supérieure à la rotativité à l'état 
liquide ; 

c) l’adjonction d’une liaison double dans la molécule augmente 
considérablement la rotativité. L'écart est encore beaucoup plus grand 
quand on ajoute deux liaisons doubles conjuguees (butadiène 1,3 et 
isoprène). 


III, Cyclohexène. Benzène. 


CYCLOHEXÈNE 


Vapeur : du —3,667.10"*. 


1 | é | 10% desp | 10° de A pmin AUS umin | [A],, urad 
694,7 92,8 | 2,671 3917 39,08 57:33 349 
699,5 945 | 2680 | 3,910 38,83 56,80 346 

| | 


” Liquide. 


t di | Ts | 10? À min | [A],, wrad [Q],, rad 
| 454 352 
| 


20 0,8109 | 1,4487 | 1,542 


BENZÈNE 


__ Pour ce corps fondamental, de nombreuses mesures ont été effectuées 
dans différentes conditions thermodynamiques. Les densités de vapeur 
ont été étudiées ici avec un soin tout particulier. En raison du point 
d’ébullition relativement élevé, nous avons dû (comme pour le cyclo- 
hexène) chauffer l’eau de circulation au maximum afin d’avoir une 
ns le tube polarimétrique où la température 
C. Toutes les expériences ont néanmoins été 
faites à des pressions assez basses pour éliminer les risques de conden- 
sauon par suite d'un refroidissement accidentel. La vapeur aurait été 


saturante et le calcul de la densité erroné. 


pression suffisante da 
atteignait parfois 95° 
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Vapeur : dn—= 3,487.10 *. 


Se, 2 QUOTE “6 


P; t 10° desp 10° cr À pmin NS umin [A] M urad t 
213,6 65,6 0,8480 3746 22,75 100,4 609 : 
re de 0,8490 3,526 23,15 96,17 619 Ë 
250,6 81,8 0,9263 3,048 24,91 98,18 61x Ë 
251,0 81,3 0,9263 3,046 24,80 07,45 608 | 
309,1 82,1 1,154 3693 31,42 100,5 618 \ 
342,8 79,0 (ner 258 3,082 34,43 98,44 607 4 
3457 84,9 | 1,264 3:649 | 33:76 97:47 606 | 
356,3 95/0 | 1,264 3:636 34,00 97:74 610 É 
382,7 81,5 1,428 3.682 38,37 98,93 610 ‘ 
385,8 90,2 1,394 3:653 3775 98,94 614 : 
302,5 027 1,428 3,690 38,21 99,09 607 } 
446,7 94,5 1,599 3,662 43,14 98,80 612 4 
448,1 80,5 1,670 3670 | 45,42 99,76 617 : 
473,8 04,7 1,699 3:670 45,32 97,90 605 | 
Æ 504,1 935 | 1,823 3689 49,18 99,54 613 
57313 92,8 2,074 3683 | 56,27 99:95 616 
616,5 94,1 2,242 3,110 016033 100,0 Ge: 
616,6 95,0 2,242 3725 59,84 99,42 606 
616,8 94,9 2,231 3704 59:97 99,58 610 
: Liquide. 


“ # ; t de riese 10 A min | [A], urad [Q],, rad | 
5 LE 20 0,8789 1,5035 3,124 807 602 
Ç | 


£ 

É 

4 CHAPITRE V 

È Composés organiques divers. 

É ALCGOOL MÉTHYLIQUE 

Vapeur : dn—1,4305.10"$. 

+ Po t 10Ÿ dexp 10 de À pumin Le dumin [A] M rad A 

et | 

MD = 6738 01,85 09779 1,474 10,42 15,71 99 12 

à 67785 934 0:9779 1,471 10,01 15,07 95 | 
680,7 94,6 0,9779 1,470 9:769 14,69 93 
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Liquide. 
| | 
t di | OS 10? À min [A], rad [Q],, urad 
20 0,7975 1,3313 0,9931 116 | 97 
( 


ALCOOL ÉTHYLIQUE 


Vapeur : dn—2,506.10"#. 


P, t 1 dep | ro dép | À umin | A, pmin | [A], urad 
I,3 90,0 1,243 2,125 16,19 27,07 174 
es 91,1 1,243 2,128 15,92 27,63 171 
594,9 92,6 1,262 2,160 16,12 27,58 17I 
Liquide. 


OxYDE D'ÉTHYLE 


4 Vapeur : dn—3,30g.10" *. 
| 
t 10° dexp 10? du A pymin A) min [A] M urad 

,60! ,398 22,12 46,79 297 
4 ue dans 40,80 48,48 297 
60 4,73 3,585 64,37 48,71 293 
3 5,08 3,600 68,77 48,71 292 

| 


À 946 AI | 3,85 (tables) 51,96 48,01 291 
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= 
| 
t di USE 10? À min pe y urad [Q],, urad 
20 0,7138 | 1,3563 1,140 Eos 285 
| j 


OxYDE DE PROPYLE 


Vapeur : dn—4,561.107*. 


P, t 10° dexp 10 480 À umin ne umin |[A],, wrad 
483,0 94 2,271 4,766 30,53 64,58 399 
483;9 94 2,271 4,765 30,68 64,75 4OI 
487,6 04,5 2,271 4,745 30,77 64,57 | 402 

a 
Liquide. 
t d | PER 10? À min | [A], mrad | [Q],, urad 
20 0,7491I 1,3826 1,224 485 395 
ACÉTONE 


Vapeur as —=2,%p 410% L 


B, t 10 dexp 10° di À min Ne pumin [A] M trad 
797 783 2,237 2,745 27,60 3387 208 
799 77,8 2,237 2,133 28,57 34,93 215 
800 77.8 2,207 2,730 28,87 35:25 217 


Liquide. 
t di Den 10? À min [A], wrad [Q],, rad 
20 0,7934 1,3620 1,170 249 205,5 


(Steingiser (50) a trouvé pour l'acétone liquid SE 
[Q]u — 206,8 rad). quide [Alu = 249,7 et 
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MÉTaYL-ÉTHYL-CÉTONE 
Vapeur : dy —=3,218.10 *. 
E 8 0 à 
2. k 10° dexp 10Ÿ d;60 À umin As) umin | [A], rad 
700,0 91,8 2,390 3,464 29,55 
2 199 2,8 2 
Le 92,85 2,390 3476 29,80 ur ri 
702, OL:15 2,390 3:448 | 30,17 43,54 264 
Liquide. 
] 
t dt TE 10? À min [A]y rad [Q],, urad 
| Le 
23;7 | 0,8027 1,3792 | 1,215 | 317 258 
CHLORURE DE MÉTHYLE 
Vapeur : din —2,254.10 *. 
P, | t 10 dexp 108 PA À pmin A pmin [A], prad 
7593 9,4 2,228 2,3076 25,66 26,57 169 
759;7 6,9 2,249 2,3076 26,18 26,85 171 
762,9 3,9 2,283 2,3076 26,05 26,32 167 
799,4 9:25 2,347 2,3076 27:55 27:07 172 
2° 595,1 | 9,2 8,00 2,422 93,20 28,21 177 


La dernière mesure a été effectuée en vapeur saturante. La densité 


a été relevée dans les tables, ainsi que la densité de vapeur non satu- 
rante dans les conditions normales (Les conditions expérimentales 


étaient ici voisines de celle-ci). 


Liquide. 
10? À min [A], urad [Q], urad 
| 1,534 Î 210 169 
| 1,458 | 208 169 
| 1,453 208 170 
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\ 
short dire ad é ét 


CHLORURE D'ÉTHYLE 


Vapeur : di = 2,880.107. 


Po t 10 dexp | 10 ds | Aumin |Aÿ min 
463,8 20,0 1,697 2,985 21,19 37:27 
761,0 19,7 2,814 3,01II 35,62 38,14 
798,7 19,6 2,990 3:046 37:37 38,14 
917,1 56,8 2,988 2,980 37:86 37:90 
Liquide. 
t dr Nsrs | 10? À min | [AT ,, wrad [QJ, urad 
: É 
‘ o 0,9289 1,3816, 1,412 285 232 
CHLOROFORME 
De | Vapénr ss de==5.530%a007 
TR ; À z 
A PB; t 10 dexp 10 dx À umin LP pemin [A] , trad 
688,2 85,8 3854 5581 35:17 50,93 317 
- 790,2 93,9 4,338 5606 39,42 50,95 315 
4 835,8 79,6 4,801 5,640 4355 5115 315 
= 836,8 80,6 4,801 5,650 43,96 51,72 318 Ê 


Liquide. 


ep" À 


) 
"s 
ré 
Ce 
# 
1] 
| 

de 


cru 18e 
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TÉTRACHLORURE DE CARBONE 
Vapeur : di, —6,868. 107. 
t 1O dexp Ag &wmin | [A], rad 
92,8 3120 59,61 375 
93;9 4,060 60,22 374 
94,9 4423 60,49 376 
| 
di | Nsrs [A], rad | [Q}J, urad 
| 
1,5957 | 1,4626 | 363 
BROMURE DE MÉTHYLE 
Vaptur.: dj —={#239.To" . 
t 10% dexp A min | [A], wrad 
24,8 6,273 42,03 260 
39,6 7:103 42,04 262 
di Tls y Urad [QJ,, rad 
| F 1,720 1,4290 203 
1,732 1,4330 cé 
We - I, 787% 1,4480 ee 
1,827 LAse ee 
| 6 1,86 1,4762 s 
; “ 1,4816 209 
a ss 
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TÉTRAHYDROFURANE 


Ê Ten 
Vapeur : dn—=3,218.10 . 


Ps t | 10 dxp | 10Ÿ 7 0 | A umin Afotmin [A], rad 
| 
| | 5,25 8 218 
; | SF.8%e0|0062:432 3336 | 25:25 345 
ne 80. | 2,380 | 3,269 | 25,38 34,72 223 
781,6 85e | 257 | 3280 27:35 3487 2 
Sans lt 85,0 IN 2573 0e NES 5 27 EE 28,65 34:77 219 
Liquide. 
| | ra | 
t | di | Tiore | ro? À min [A], urad [Q],, urad 
| | 
» | | 
20 | 0,8880 | 1,4009 1,176 | 278 222 
| | | 
CONCLUSIONS 


I. — Nous avons étudié expérimentalement les rotations spécifiques 
de corps simples ou composés. Chacun de ceux-ci (les gaz difficilement 
liquéfiables exceptés) a été observé sous la forme gazeuse et sous la 
forme liquide. 

Pour préciser l’effet du changement d'état physique, il importait que. 


les densités de vapeur fussent mesurées dans les mêmes conditions - 


thermodynamiques que les rotations optiques; ceci a pu être réalisé 
par jaugeage du tube polarimétrique. 

D'autre part, l’appareillage avait subi divers perfectionnements 
depuis les premières mesures de R. de Mallemann et P. Gabiano. Les 
rotativités sont connues en conséquence avec plus de précision et on 


dispose d’une base pour discuter de leurs écarts à l’invariance théo- 
rique. 


II. — La conclusion fondamentale est la suivante : dans les inter- 


valles de pression et de température réalisés, la rotation spécifique 
d'un gaz (éloigné de l’état critique) est très sensiblement constante. 
Autrement dit, À varie en raison directe de la densité. 

Pour les gaz difficilement liquéfiables, ce fait ressort très nettement 
de la comparaison des nombres de Siertsema (pressions de l’ordre de 
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100 kg/cm?) aux résultats des mesures récentes (basses pressions). 
Pour les vapeurs, il apparaît aux pressions relativement faibles (dans. 
tous les cas où nos expériences ont permis de faire varier suffisamment 
celles-ci). 

On peut voir dans nos tableaux que A croît en général plus vite que 
la pression et il en est de même pour les densités. Les valeurs réduites 

» eu s Re LA 
aux conditions normales Af,, et d?,, dépendent ainsi de p et deé. On 
constate que ces variations sont systématiques alors que, pour les 
constantes spécifiques |A], les écarts, irréguliers et plus faibles, ne 
dépassent pas les limites de la précision expérimentale. 

Pour un gaz peu comprimé, la rotation spécifique | A] ne diffère pas, 
pratiquement, de la rotativité [Q]. La définition de cette dernière gran- 
deur laissait prévoir l’invariance de [A], mais il importait de la vérifier 
en fait. 


IL. — Za rotation spécifique du liquide est, dans tous les cas, 
de beaucoup supérieure à la rotation spécifique du gaz, tandis que 
celle-cr diffère toujours relativement peu de la rotativité du liquide 
(calculée à partir du facteur —% }: 

(n° + 2)? 

L'écart entre les rotativités expérimentales du liquide et du gaz se 
trouve généralement compris entre o et 5 p. 100 (la précision des 
mesures, qui varie suivant la nature de la substance, est estimée à 
3 p. 100 en moyenne). Dans la majorité des cas, nous obtenons une 
rotativité plus grande pour le gaz (‘). Dans quelques cas (CS; en parti- 
culier), l'écart, du même ordre, est de sens inverse. 


IV. — Les dispersions rotatoires magnétiques du gaz et du liquide 
sont sensiblement identiques (il s’agit ici exclusivement des longueurs 
d'ondes visibles, pour lesquelles l'absorption des corps étudiés est 
négligeable). | 

En résumé, il ressortirait de notre travail que l’invariance de la rota- 
tivité est seulement approchée (comme d’ailleurs celle de la réfracti- 
vité) (2). Les valeurs approximatives ont néanmoins un intérêt pour la 
_ physico-chimie. 


(:} On trouve ce même résultat qualitatif pour les réfractivités (voir en 
particulier H. Fousse (6)). 
. (:) On pouvait s'attendre à un tel résultat en raison du procédé de cal- 

cul, classique mais trop simple, qui conduit à l'expression du champ molé- 
culaire. D'autre part, pour un travail d'ensemble de ce genre, il est parfois 
- difficile d’avoir toutes les garanties désirables quant à la pureté des produits 
utilisés. Sous ce rapport, les produits livrés par l'industrie sont souvent 
supérieurs à ceux qui s’obtiennent en petites quantités dans les labora- 
_ toires. 
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Note sur la détermination des A. — On obtiendrait les constantes 
de Verdet normales exactes à partir des constantes spécifiques [A] en 
; multipliant celles-ci par les densités normales d?,, correspondantes : 
j 0 
. MAIRES 
opération qui exigerait la connaissance exacte de d,,; c’est actuelie- 
ment le cas pour la plupart des gaz proprement dits. 
nee Mais pour la majorité des vapeurs, la mesure directe de d;,, paraît 
très difficile. En outre, leurs compressibilités ont été peu étudiées. Le 
principe des méthodes usuelles ne peut donner que des nombres appro- 
; chés : il consiste à faire le calcul comme si le gaz était parfait dans 
les intervalles p — po et  — to (relativement petits l’un et l’autre dans 
% nos expériences). On obtient alors, comme nous l'avons vu, une dou- 
‘s ble série de valeurs A!,, d'y, parmi lesquelles on choisira le couple qui 
“ se rapporte aux conditions expérimentales p et { les plus proches de 
M 560 mm'et 0° C (°). 


Explication des tableaux. — Afin de faciliter la comparaison, on a 
rassemblé les principaux résultats numériques dans les tableaux 
ci-dessous. 


1) Le premier indique les dispersions du gaz et de son liquide pour 
les raies verte et indigo du mercure (rapportées à la raie jaune). On a 
inscrit dans une colonne les nombres obtenus au Laboratoire de Nancy 
(observations visuelles) et äans la colonne adjacente les résultats 
publiés par L. R. Ingersoll pour un certain nombre de gaz (enregistre- 
ment photoélectrique). Ces derniers sont certainement plus précis, mais 
on pourra constater que l'accord est satisfaisant, l’écart ne dépassant 
“eu guère 1 p. 100. 

À 2) Le second tableau rassemble les valeurs des A9,, et celles des rota- 
tivités, dans la mesure où ces dernières grandeurs sont actuellement 
connues pour les deux états du même corps (?). 


Rs (1) On pourrait aussi calculer les constantes de Verdet limites (pouvoir 
#4 | rotatoire d'un gaz sous une pression qui tend vers zéro) : il suffirait de 
1 multiplier les [A] par les densités théoriques respectives, soit : 

; di == noR— ne 
É | NES 44,6 M 1076. 

“ VDS Le D : 

4 Age Him) = [Adi — 44,6 [A] y 107 radians — 1,532 [Alu minutes. On trouve 
TT des nombres un peu plus petits que ceux du tableau. Il semble inutile de 
ÿ les expliciter. 

? (?) M. Ingersoll ne fait pas intervenir la densité : il calcule les A, comme 
+ . ’ C3 Nu 46 . . U 

si sile gaz était parfait. Pour les gaz difficilement liquéfiables, l'erreur peut 

:# être négligée. Pour d’autres, M. Ingersoll à choisi P voisin de 760 mm 

h 4 0 ? . : a : x , 

4 try C). Il na rien fait connaître jusqu’à présent pour des vapeurs pro- 
< prement dites. L'objet de ses recherches est avant tout la mesure des dis- 

persions. 


MOD Dé de 


ee 


TaBLeau I 
Dispersions. 
546 436 
578 578 
Corps 
P Gaz Liquide Gaz Liquide 
Nancy | Ingers. Nancy Naney Ingers Nancy 
Hélium — NOT LED — —— 1,800 — 
Néon . HE) | 1,131 —= mo 1,841 — 
Argon. 1,12 NET o2 1,187 1,807 — 
Krypton . PEN UE L20 = 1,84. 1,822 
Xénon : ÉADEP 1,132 = 1,865 1,860 a 
Hydrogène (1) 1,13 1,125 _ 1,83 1,819 = 
Deutérium — 1,123 — = 1,818 + 
Oxygène (1) . 1,08 1,081 = 1,50 1,519 — 
Azote. ; 1,12 1,124 — 1,80 1,796 — 
COUT 1,13 1,132 == 1,85 1,839 — 
CO; (1) 1,13 I,I2I == 1,80° 1,800 — 
N:,0 {1 Li 1,127 = 1,82 1,793 —# 
NO {?) 1,14 — — 1,93 — — 
NH; . ÉjL37 — 112 1,90 — I,91I 
SO; 1L3 — 1,138 1,945 — 1,96 
ILS 1,14 — I,14 1,925 — 1,95 
SFs . — I,127 — — 1,801 — 
(CN):. I,12 — — 1,86 — — 
es 1,144 — 1,143 2,01 — 2,019 
SiCl4 - 1,13 — Dre 1,88 —— 1,87 
| Fréon 2 1,12 1,125 — 1,78 1,805 — 
Méthane . r,L2 1,129 — I,81 1,824. — 
Éthane 1,125 I,124 == 1,80 1,827 = 
Propane . ice 1,130 1,125 1,845 1,833 1,845 
Butane N. Fr LD 1,128 1,128 1,845 1,821 1,845 
Pentane N DE22 — 1,128 1,84 — 1,85 
tHexane DURS — 1,131 1,845 — 1,845 
Éthylène . 1,13? 1,133 _— I,9I 1,888 _ 
Acétylène. mia 122 — 1,90 1,872 — 
Propène . 1,13 — — 1,87 — — 
Butène 1. . T3 — 1,129 1,87 on 1,88 
Butadiène 1,3 ep A 1,135 1,93 D a 
Pentène I L2 — 1,13 1,88 — 1,88 
Isoprène . . LEE = 1,137 1,95 Hé: 1,95 
Oxyde d’éth. 1E3 — 1,129 1,86 — 1,86 
Benzène . I,14 =— 1,139 1,955 — 1,950 
(2) Siertsema-Sirks. (48) : 
EE er Re 1,12° 1,815 
OS MT CE Le 1,08 1,50 
| CORERRAETTERNE 1,125 1,805 
| : NO ee F,E2P 1,811 
MR (E) Brizette.: 
NOTE Eee 1.15 1,92 
RE ee me ere eee meeur-cemma nr emererees— 
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TagLzeaAu Il 


‘Ce Récapitulation et comparaison des résultats obtenus. 
À—578 my. 


[Q],, wrad| [Q],, rad 


x (] : A. Ye 
} DA GE min Auteurs | L H 
ADS V0 gazeux liquide 


LA ET TR RER 0,474 I ; QUE — 
ENCORE AU een LE NES 0,95 M, Ga,S |: 6,1 — 


En on dei nn si, 44,0 M,S, Gr 287 | — 
» SANTE PET RE FO 43,59 , I — — 
Hydrogène HU ne 6,29 Sma — — 
j » te M AE NE 6,27 M, S, Gr 40;7 — 
» Ro RE re Em e 6,269 I == | == 
MDEUTÉNURMAN EN LS EN 6,21 I — = 
HOVPÈNE DR ANNE 5:65. Sma — 
» Te EI Mn UN 5,07 M, S, Gr 37,0 — 
1 
» TT Et 5,591 (1) I — — 
HAT METRE 6,15 Sma _ — 
ARE f, S,.Gr 
I 


DOTE NOR ET A OEURS 6,25 M, S, Gr — 2 
MACRO ME LOTUS 32,0 M, Ga 206 — 
Oxyde de carbone . . . 11,0 M, Ga 7x — 
) » NE RQ UE 11,03 I — — 
Anhydride carbonique. . 0,15 Sma — — 
» VAL 9,40 M, Ga 61 — 
» de ts 9,39 MP SrGE 60,8 — 
» SH 9,380 I — — 
Oxyde 'azoteux.n) . |. : . 7,8 M, Ga 51 — 
\ » AE ES MS 50,2 — 
» DEAR PO 7,640 I — — 
Oxyde azotique. . . .| —71,8 (?) M,Gr |— 468 == 
EAMTROMACE NL 19 Ga 122 — 
1» PRE L'OCRTE, 19,0 M, S, Mv T2TN IITX 
Cyanogène : :. : .”, 22,5 Ga 145 — 
Anhydride sulfureux . . 30,7 M, Ga 192! — 
» DE 30,5 M, Gr 193 IST 
(non sat.) 

» Les 31,0 (sat.)| M, Gr 183 
Acide sulfhydrique. . . 38,89 M, Gr 248 251 
Acide chlorhydrique . . 2,5 M, Ga 139 = 
|| Acide bromhydrique . . (32 M, Ga (207) —— 
Hydrogène sélénié. . . 6t M, Ga 389 == 
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TaABLEAU II (Suite) 
Corps ASjumin Auteurs [Blu trad ol si ras Dee 
gazeux Liquide bibl. 
Hydrogène phosphoré. (56) M, Ga (361) = 8, 25 
Hydrogène arsénié. 68 M, Ga 435 == 25 
Sulfure de carbone. 78 M, Ga 496 — 8 
» 79,2 S, Mv, Gr 507 521 AI, 45 
Fréon 2 . 227 M,S 213 _ 33 
» TRS tee 33:1 19 — — TS 
Hexafluorure de soufre. 14,40 I — = 15 
Trichlorure de phosphore. 89,2 M,S (571) 574 30) 
Tétrachlorure de silicium. 87,5 M, S 546 542 32 
Tétrachlorure d’étain . 169 M,S (x o80o) | 1 130 30 
Tétrachlorure de titane — 71,4 M, 5 — 460 07 31 
Méthane. DS M,S, Gr IIO — 35 
» : 17,02 I == 15 
Éthane . 24,9 M, S, Gr 160 — 27 
» : 24,51 I — 15 
Propane. 255 MAS Cr m222 218 40 
: 35:26 (°) I Æ a 15 
D Me 34,61 (?) I = = 15 
Butane . 44 M, Ga 274 271 8, 20 
» 45 M,5, Gr 279 275 40 
à 45:17 I Fa Te PS 
|| Isobutane 48,12 I = En 15 
| Pentane. 53 M, Ga 334 332 8, 20 
» RE 54,7 MsGr, EF 345 aai 
Isopentane . 56,6 MG, °F 360 3AT 
Hexane . 62 M, Ga 387 387 8, 20 
ALP 5 65 M, Gr 404 393 
Éthylène 34,5 M, S, Gr 223 — 35 
x 34:37 I ns DS ) 
Propène. AI,7 S, Gr 267 257 43 
Butène r à 54,4 Si Cr 339 (320) 43 
Butadiène 1,3 71,9 SPACE 465 452 43 
Pentène 1 63,8 53 GT 40I 383 43 
Isoprène. 80,0 S, Gr 507 498 43 
Acétylène 33,0 M, Ga 212 — 8 
| » 32:99 ï A 12 
| Benzène. 96,5 M, Ga 603 == 8 
» FR 98 M, Gr 610 602 " 
Cyclopropane 29,13 I Es A 
Cyclohexane S1,4 M, S 318 320 32 
| Cyclopentène 52 M,S 325 318 34 
» || Cyclohexène. 57,0 M, Gr (349) 353 
| Pinène (5) (92) Ga (590) 570 g 
Furane . à AS 50,0 M, S, Gr 315 309,5 34 
Tétrahydrofurane . 34,1 M, Gr s 220, FRS Je 
Alcool méthylique . 16,0 Ga, Gui 100 95: : 
» ; 15,0 Gr. F 95 97:7 


FPE; 800m 
ERP 200imm; 
(5) P— 64 mm. 


ju 


se 


J. GRANGE 


Tagreau Il (suite). 


_ Gui: 


Signification des abréviations utilisées dans le tableau 11 : 


M : R. de Mallemann. 


Ga : P. Gabiano. 
F. Guillaume. 
$S : F. Suhner. 


My : A. Malevergne. 


[l 
4 1 [Q] urad [Q] : urad| Réf. 
Corps A, min Auteurs | ne liquide bibl. 
Alcool éthylique 26,5 Ga, Gui 170 _— 10 
» ere 27,6 | Gr, F 171 164 
Oxyde de méthyle. 2 Ab 26,5 M, S, Mv 168 160 44 
Oxyde d'éthyle. : 46,6 M, Ga 293 285 8 
» é 48,5 M, S, Gr 294 285 38 
Oxyde de propyle : 64,6 M, Gr 4OI 395 : 
Acétone. Ë 33:5 M, S 216 205 
| » a 34,5 M, Gr 215 206 
MAÉ LL cstone 43,5 : M, Gr 261 258 
Chlorure de méthyle 27 M, Ga 176 Æ 8, 21 
» 26,6 M, Gr 171 169,5 
| Chlorure d'éthyle . 1 M, Ga 235 233 8, 21 
ou! SE 38,1 M, Gr 236 2229 
| Chlorure de propyle N. 48,0 M, Ga 296 \ 282 8, 21 
Chlorure d’ nn S : 50,0 M, Ga 312 298 8, 21 
Chloroforme. 5 51,5 M, Ga 322 308 SA 
» RTE LE 51,0 M, Gr, F 316 307,6 
ltétrachordre de sanbbnes, 60 M, Ga 380 366 8, 21 
ù 60,5 M, Gr 375 363 
Bromure de méthyle . 40 M, Ga 261 — 8, 21 
» 42,0% Gr, F 261 261 
|| Bromure d'éthyle . (53) M, Ga (338) | 328 S,L27] 
Bromure de propyle N 62,5 M, Ga 389 | 380 8, 21 
Iodure de méthyle. ES M, Ga 467 465 8, 27 
|| lodure d’éthyle. 86,0 M, Ga 547 525 8, 21 
|| Sulfure d’éthyle 69 M, Ga, S (440) 432 II 
| Mercaptan éthylique 55 M, Ga, S (350) 342 Em 
| Acétonitrile. 23,6 Gr 140 139 CR 
Propionitrile 222 GE 197 IOI 6 
Méthyl-amine se 22,7 Ga, Gui 145 — 10 
Diméthyl-amine ANA) 33,0 Ga, Gui 21I 206 10 
| Triméthyl-amine (54,2) Ga, Gui (316) — 10. 
Éthyl-amine 34,5 Ga, Gui 210 208 10 
|| Diéthyl-amime . 52,8 Ga, Gui 337 2x 10. 
| Triéthyl-amine. 74,3 Ga, Gui 474 478 TOM 


F : H. Fousse. 

Gr : J. Grange. 
Sma : Siertsema. 
l': L. R. Ingersoll. 
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ConNcLUusION. 


INTRODUCTION 


Depuis la découverte de la radioactivité naturelle en 1896 par Bec- 
querel, P. et M. Curie, de nombreuses méthodes ont été mises en œuvre 
permettant la mesure des périodes radioactives. Depuis lors, la décou- 
verte de la radioactivité artificielle en 1934 par F. et [. Joliot a multi- 
plié très rapidement le nombre des radioisotopes connus. Les mesures 
de périodes ont contribué pour une bonne part à l'identification et à la 
classification de ces nouveaux noyaux et ont permis de progresser peut 
à peu dans l’étude de la structure de la matière. 

L'une des méthodes les plus anciennes, pour les mesures de périodes 
radioactives, utilise la chambre d’ionisation. Plus tard, il a été fait 
usage du dispositif de deux chambres d’ionisation montées en opposi- 
ion : cette méthode a été utilisée pour la première fois par Mme Curie (16). 
et par L. Curie et C. Chamié (19) pour la mesure de la période du radon. 
Depuis lors, plusieurs expérimentateurs ont repris cette méthode, et 
récemment J. Tobailem (56), au Laboratoire Curie, a employé un dis- 
positif de deux chambres reliées à une lampe électromètre, les mesures 
étant faites par la méthode de vitesse de déviation ; dans cette instal- 
lation, les sources radioactives étaient situées au-dessous des chambres 
et une faible partie du rayonnement était utilisée. | 

Nous avons cherché à augmenter la sensibilité de ce dispositif et nous 
avons mis au point un nouvel ensemble de deux chambres d’ionisation ; 
les sources étaient situées au centre des chambres, l’angle solide utile 
était par suite sensiblement de 4x stéradians. Nous avons étudié avec 
cet appareillage des radioéléments émetteurs y (Be) ou 8 purs(#?P, RaE). 
SAS ie à remonter une installation de micro-. 

: on.avec M. Lecoin, destinée, en principe, à 
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la comparaison précise des étalons de radium. Cette étude nous a incité 
à poursuivre nos mesures de périodes en utilisant la méthode calori- 
métrique qui s’est trouvée présenter de nombreux avantages sur les 
méthodes d’ionisation, particulièrement en ce qui concerne les émet- 
teurs « et les fortes sources radioactives, en général. 

Néanmoins, la méthode calorimétrique, telle qu’elle était utilisée au 
laboratoire avant la guerre, ne permettait pas des mesures de longue 
durée et restait d’un emploi encore incertain, C’est pourquoi nous 
avons mis au point un nouveau dispositif de compensation entièrement 
automatique qui nous a permis d'augmenter dans de grandes propor- 
tions la précision des mesures. Nous avons vérifié la validité de la 
méthode en mesurant la période du radon, puis nous avons abordé les 
périodes de corps émetteurs «et 8 (Ac, AcX) ; enfin nous avons procédé 
à la comparaison précise des étalons de radium, problème intimement 
hé à la période du RaD. 

L'emploi simultané de ces deux méthodes de mesure nous a permis 
de fructueuses comparaisons sur l'opportunité de chacune d’elles dans 
des cas bien déterminés. 


PREMIÈRE PARTIE 


MESURES DE PÉRIODES RADIOACTIVES 
AU MOYEN D'UN DISPOSITIF 
DE DEUX CHAMBRES D’IONISATION DIFFÉRENTIELLE 


CHAPITRE PREMIER 
La méthode d’ionisation différentielle. 


La méthode d'ionisation différentielle consiste essentiellement à 
. mesurer la différence des courants d’ionisation de deux chambres mon- 
tées en opposition. L’une des chambres, en général, est irradiée par 
une source d'intensité pratiquement constante pendant la durée de 
l'expérience, l’autre chambre est irradiée par la source que l'on étudie 
_ il est possible dans ces conditions de suivre la variation de l’intensité 
de cette source par rapport à la première. Un tel montage est très sen- 
-sible et permet de mesurer des sources de l’ordre du microcurie. Il 
présente, en outre, l'avantage d’être d’une grande stabilité : l’expé- 
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rience une fois commencée peut durer des semaines et des mois, ce qu'il 
serait impossible de réaliser avec des montages comportant des comp- 
teurs Geiger-Müller ou des compteurs à scintillation. 

Cette méthode permet donc la mesure des périodes radioactives com- 
prises entre quelques heures et quelques années, les sources étant sui- 
vies pendant quelques jours ou quelques mois suivant la précision 
recherchée. 

La mesure du courant d’ionisation créé dans les chambres, de l’ordre 
de 10-13 à 10—1° À, peut être effectuée au moyen d’un électromètre à 
quadrants ou d’une lampe électromètre. La méthode de mesure de ce 
courant sera soit une méthode de vitesse de déviation du spot, soit une 
méthode de zéro : le courant produit sera, dans ce dernier cas, com- 
pensé par la méthode de Townsend ou le quartz piézoélectrique. 

Cette méthode d'ionisation différentielle a été décrite pour la pre- 
mière fois par Rutherford (48) en 1911. 

En 1924, Marie Curie (16) l’a utilisée pour tenter de déceler une 
différence de période entre deux ampoules de radon de concentration 
différente : les chambres étaient reliées à un électromètre à quadrants, 
le courant mesuré par la méthode du quartz piézoélectrique. La même 
année, I. Curie et CG. Chamié (19) ont employé le même dispositif pour 
mesurer avec une grande précision la période du radon et pour com- 
parer des ampoules de radon d’âge différent. En 1933, la méthode a été 
reprise par A. Piccard et L. Meylan (43) pour la mesure de sources de 


radium, l’électromètre étant toujours employé. En 1949, R. Bouchez, 


A. Rogozinski, P. et R. Daudel et R. Muxart (6) au laboratoire Curie, 
E. Segré et C. E. Wiegand (36) aux U. S. A. ont utilisé cette méthode 
pour mettre en évidence une différence de période entre des sources 
de ‘Be de composition chimique différente, la transformation de Be 
par capture K faisant intervenir le degré d’ionisation de l’atome ; l’appa- 
reillage comportait une lampe électromètre. Enfin, J. Tobailem (56) 


a perfectionné cette méthode et mesuré diverses périodes radioactives 


avec précision en 1950-1954 ; les mesures étaient faites par la méthode 
de vitesse de déviation; les sources étaient placées à l’extérieur des 
chambres. 

Nous avons utilisé l'installation de J. Tobailem pour mesurer, aux 
débuts de nos travaux, la période du Th B (57) et du ?*#TI (38). Nous 
avons ensuile essayé d'augmenter la sensibilité du dispositif et nous 
avons mis au point un nouvel ensemble de deux chambres d’ionisation 
de plus grandes dimensions; ces chambres sont étanches et peuvent 


supporter une pression de 4 kg/em? ; les sources sont situées à l’intérieur 
des chambres. 


La mesure des courants d’ionisation est effectuée au moyen d’un 


dispositif _électrométrique comportant une lampe électromètre. Nous 
avons utilisé pour cette mesure la méthode de Townsend. 


Lu D nt mul 7 né omt'innts dnsd à d nn 
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CHAPITRE II 


Description de l’appareillage. 


1) Les chambres d’ionisation. — Les chambres d’ionisation se présen- 
tent sous forme de deux cylindres de laiton de 20 cm de diamètre et 
20 cm de hauteur; leur volume est approximativement de 6 litres. 
L’épaisseur des parois est de 2 mm. Chaque chambre est entourée d’un 
blindage de 2 mm de laiton et 5 mm de plomb afin de réduire le mou- 
vement propre dû à la radioactivité ambiante ; elles sont séparées par 
un écran de plomb de 10 cm d’épaisseur de façon que la source placée 

* dans l’une d’elles ne produise pas d’ionisation dans l’autre. 
Les sources radioactives sont placées dans une cavité cylindrique 
_co-axiale à chaque chambre, de 4 em de diamètre et 15 em de hauteur, 
qui comporte à la partie inférieure une fenêtre mince d'aluminium 
(0,18 mm) permettant le passage des rayons £. Elles peuvent être des- 
cendues plus ou moins profondément dans cette cavité au moyen d’un 
dispositif à crémaillère qui prend appui sur le cylindre de blindage de 
la chambre. Cette crémaillère comporte ‘un vernier au vingtième de 
millimètre permettant, en principe, de placer les sources dans des posi- 
tions toujours identiques. Au bas de cette crémaillère s’adapte une tige 
de plexiglas à la partie inférieure de laquelle on peut visser le porte- 
source : soit un tube de plexiglas si les sources sont des ampoules, soit 
des supports convenables si ies sources ont été déposées sur feuille. 
Une série d’écrans cylindriques, d’épaisseurs et de natures diverses 
- (AI, Cu, Pb), peuvent être placés à l’intérieur de la cavité. Ils permet- 
tent de filtrer le rayonnement émis et par conséquent de régler la valeur 
de l'intensité d’ionisation. 
Cette disposition donne aux chambres d'ionisation un angle solide 
_ utile très voisin de 4x stéradians. , 
Les chambres sont étanches et peuvent supporter une pression de 
A kg/em?. Elles sont reliées par un tube de laiton en forme d'Y sur les 
trois branches duquel se trouve placé un robinet; cette disposition 
. permet à volonté d'isoler les chambres ou de les laisser en communica- 
- tion tout en les isolant de l’extérieur, de façon à maintenir égale et 
constante leur pression. : ; 

Chaque chambre comporte une électrode collectrice axiale : c est une 

feuille de cuivre cylindrique, de 10 cm de hauteur ; la sortie s’effectue 
. par un passage isolé étanche en polystyrène avec anneau de garde. Les 
deux sorties sont connectées électriquement et reliées d une part au 
montage électrométrique, d’autre part à un condensateur étalon; ces 
: connexions sont placées à l'intérieur d'un tube de laiton de section 
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; 
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PTE RER, 


i 3 isti sur la 
carrée assurant un blindage convenable ; on distingue ce tube 


figure 1, au tiers de hauteur des chambres. 


né dé 


La capacité d'entrée du montage est située dans un tube de laiton à 
dont l'intérieur est desséché par une ampoule contenant de l’anhydride : 
hosphorique. Ds | 
“ La lampe électromètre est placée dans une enceinte vidée ; elle est | 
: 

4 

# 

{ 

; 


| 


| 
| 
| 
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Fig. 1. 


protégée des champs électriques et magnétiques par un double blindage 
en laiton et en mumétal. 11 # 
Les deux chambres sont portées à des tensions opposées d'environ 


.1 600 V. Chacune d'elles est reliée à une série de 12 piles de 135 V de. 
grande stabilité. 


2) Le montage électrométrique. — Ce montage a été décrit par. 
: Tobailem (56). Nous ne ferons qu’en rappeler brièvement le principe. 
Le courant d’ionisation provenant des chambres traverse une résis- 
tance très élevée placée entre la grille de la lampe électromètre et la 
masse ; la variation du potentiel de grille provoque une variation du 
courant-plaque que l’on mesure au moyen d’un galvanomètre. J 
Le filament est polarisé par rapport à la grille au moyen d’une pile V4. 
débitant dans un potentiomètre. Le courant permanent de plaque est 
compensé, dans le circuit du galvanomètre, par le courant opposé d’un 
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montage potentiométrique comprenant une pile V, dite de compénsa- 
tion, débitant dans une chaîne de résistances R:, R:, R;, R3 : ce mon- 
tage permet de ramener le spot au zéro en agissant sur les résistances 
variables R; et R;. Le courant de compensation dépend également de 
la tension V;, l’accumulateur de chauffage du filament étant monté en 
opposition avec V : de cette manière, en choisissant convenablement R, 
et R,, on arrive à compenser automatiquement les variations de Vr, et 
on annule à peu près complètement la dérive du spot provoquée par la 
: décharge lente de l’accumulateur (fig. »). 


k 


Chambres 
d'‘ionisation 


Fig. 2. — Schéma du montage électrométrique. 


L : Lampe électromètre Victoreen 5 803. 
V,; : Accumulateur du chauffagè du filament. 
DAMES VEN, : Pile 4,5 V— V : Pile 1,5 V. 
R; 50 Q—R, : 90 kQ —R, : 10 kQ. 
R, : 75 kQO—R; : 5 kQO—R, : 350 kQ. 
R, : 50 kKQ—R, : 325 kQ —R, : 50 kQ. 
. G : Galvanomètre Sefram ST2 D. 


L'La lampe électromètre utilisée est une triode Victoreen, type 5803. 
Ses conditions de fonctionnement sont les suivantes : 


NÉE 25 NE REV ; 
ro mA Vs — 1,6 V. 


{ 


Le filament de la lampe est chauffé par un accumulateur oran 
nickel de 1,3 V, de grande capacité (110 À . heures) ; la tension aux 
bornes du filament peut être réglée au moyen d’un rhéostat. Les RE 
sources de tension, ne débitant pratiquement pas, sont données par des 
De i é t de 1 000 pf; la résistance est 
La capacité d'entrée du montage est de 1 000 pf; se 
donnée par la résistance d'isolement de la FPS, soit 2,5.10 oh a 
La pente de la lampe est de l’ordre de 15 wA/V, dans la partie recti- 
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ligne de la caractéristique, soit pour une tension-grille de — 1,9/N61He 


courant-grille est alors de l” ordre de 107" A. 
Le galvanomètre utilisé dans notre montage est un galvanomètre 
anti- vibratoire Sefram, type ST 2D à échelle incorporée. Il présente les 


caractéristiques suivantes : 


Résistance du cadre. . . : 1/45 ohms 
Résistance extérieure critique. . 00 

PRET é . E 
Sensibilité maximum . : . . 1,27 X 10° A/mm. 


On définit la sensibilité S en tension du montage comme étant la 


déviation à du spot du galvanomètre provoquée par une variation du 


potentiel de grille AVG de 1 Vie 


S— AVS 
Si l’on appelle s la sensibilité du galvanomètre et la pente de la 
caractéristique Le = pVe (4 — 15 pA/V), on aura : 
S—=5 
soit : 
S — 12000 mm/V. 


Autrement dit, une déviation du spot de 1: mm correspond à une. 


variation du potentiel de grille de 80 &.V, c'est-à-dire encore à un cou- 
rant d’ionisation de 3.10717 A. 

Le potentiomètre R, permet de diminuer à volonté cette sensibi- 
lité. 


3) Méthode de compensation de Townsend. — On mesure le courant 
d’ionisation différentielle par une méthode de zéro : la méthode de 
Townsend. Les charges produites par les sources radioactives dans les 
chambres sont compensées par la charge progressive d’un condensa- 
teur de capacité C. Si le potentiel varie de o à V aux bornes de 


condensateur et si { est la durée de compensation, l’intensité du cou- 


rant d’ionisation différentielle s’écrit simplement : 


T— E A 

La manipulation consiste à maintenir au zéro le spot du galvano- 
mètre pendant la durée # de la mesure en chargeant progressivement « 
le condensateur, monté en opposition avec les chambres, au nor 
d’un potentiomètre de grande sensibilité. 

La source de tension est une batterie d’accumulateurs au plomb de 
grande stabilité, dont la capacité est de 60 À heure. 

La différence du potentiel V est mesurée au moyen d’un pont AOP, 
type P 12 permettant d’ubtenir une précision de 10-*. 

Le condensateur est un condensateur étalon de 30, oUES. 


LA 
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CHAPITRE III 


Caractéristiques de l’installation. 


_ 1) Sensibilité. — On définit la sensibilité d’une chambre comme étant 
le courant d’ionisation produit par 1 microcurie de radium. 

La sensibilité d’une chambre dépend étroitement de la position des 
sources. Dans notre installation la crémaillère porte-source permet de 
régler cette position à un vingtième de mil- 
limètre près en hauteur sur une hauteur de 
10 Cm. 

On a étudié la variation de sensibilité des 
chambres en fonction de la position des 
sources. les chambres étant maintenues 75 
remplies d'air à la pression de 1 kg/cm? 
mais cependant fermées pour éviter toute 
variation de pression. 

Pour une source située au centre de la 
chambre, la sensibilité par microcurie de 
radium est : 


Dns:3, 107 QUES =—7,5.1071* A, 


50 


25 


& 0 10 20 30 40 mn 
le radium étant filtré par 2 mm de plomb. 


La courbe ci-après (fig. 3) donne la varia- Fig. 3. — Variation du cou- 
tion de S en fonction de la distance x de la rant d'ionisation en fonc- 
source au centre de la chambre. Cette DORA Re És se 
courbe montre que S varie peu pour x petit, Rs dima re 
autrement dit la sensibilité des chambres : 
varie peu lorsque la source est près du cen- 
tre. Cette circonstance favorable permet d'enlever et de remettre les 
sources en étant certain de revenir à très peu près dans la même zone 
de sensibilité. 
Néanmoins, pour des mesures très précises telles que des mesures de 
période par ionisation différentielle, il est absolument exclu d’enle- 
ver les sources entre deux mesures. L'expérience a montré que divers 
facteurs (jeu dans la crémaillère, épaisseur non rigoureusement cons- 
“tante des écrans, etc.) interviennent pour donner une variation alors 
non négligeable du courant mesuré. 
“ C'est la un inconvénient de ce type de chambres, que l’on ne trouve 
pas dans les dispositifs à porte-source extérieur. 
Nous avons également mesuré la sensibilité de notre appareil en 
“uranium, la source étant constituée par un minerai très riche en 


EC tt 4 
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uranium, vraisemblablement en équilibre avec ses dérivés; la source 
| étant au centre de la chambre filtrée par 2 mm de plomb, nous avons 


64 trouvé : | 
S—2,25.10-° UES par gramme de minerai, 


EN ce qui vient à dire que 1 kg de minerai donne le même courant d’ioni-, 
| sation que 107 microcuries de radium. $ 
4 :: Cette étude avait pour but le remplacement éventuel de la source de 
radium de compensation par une source d'uranium. La grande quan-s 
tité d'uranium nécessaire devait alors être placée à l’extérieur de la 
chambre. Dans les meilleures conditions, en effet, il était nécessaire 
de disposer de 36 kg de minerai d'uranium pour compenser 1 mulli-m 
curie de radium. | 


>) Saturation. — Nous avons déterminé la tension de polarisation» 
des chambres de manière à atteindre avec une précision suffisante 
la saturation pour les plus fortes sources appelées à être mesurées, 
en d’autres termes, nous avons établi dans les chambres un champ” 
électrique suffisant pour que la totalité des ions produits par less 
sources soient collectés:par les électrodes. Les mesures ont été faites 
les chambres étant remplies d’air à la pression atmosphérique. É 

La saturation a été étudiée par deux méthodes : sources addition-« 
nelles et tension variable. 

\ 4 

a) MÉTHODE DES SOURCES ADDITIONNELLES. — Rappelons brièvement” 
le principe de cette méthode : on dispose d’un porte-source pouvant. 
recevoir deux sources S; et S: dans des positions bien déterminées ; les” 
mesures successives de S, et S: donnent les courants d’ionisation 7, et. 
12. S'il y a saturation, la mesure simultanée de S, et S, dans les mêmes. 
positions que précédemment donnera un courant /, tel que : 


— 71 <- 7e. 


Nous avons contesté la validité de cette méthode pour les mesures de 
périodes qui font intervenir de très faibles courants différentiels. Par 
contre, cette méthode peut être parfaitement utilisée dans le cas pré- 


nier Dodo de... 4 


sent, les courants d’ionisation étant beaucoup plus intenses. | 
| 

L 
b) UricisarioN D'UNE TENSION VARIABLE. — C’est une méthode diffé 


rentielle, plus sensible que la précédente. En voici le principe : on réa= 
lise l'égalité des courants dans les deux chambres pour une tension 
_ déterminée, puis on diminue progressivement la tension de l’une des 
chambres ; le moindre défaut de saturation provoque un déséquilibre 
du dispositif, c’est-à-dire l'apparition d’un courant différentiel. | 
Ges deux expériences ont montré que pour des tensions de 1 500 V 

a saturation est assurée à 10% près pour des courants d’ionisation d ‘ 


RS 


1 
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0,3 UES : c’est dire que l'on peut mesurer avec ces chambres des 
sources de radium de 1 millicurie dont le rayonnement est filtré par 
2 mm de plomb. 


$) Mouvement propre. — Le courant de mouvement propre total fait 
intervenir trois grandeurs : le mouvement propre de chaque chambre 
ë et 2, et le courant grille 4, On détermine ces quantités en mesu- 
rant le courant total pour chaque polarité des tensions appliquées aux 
deux chambres. On obtient ainsi quatre équations : : 


Tensions Æ 1 500 V et + 1 500 V : ê + 5, His + Lys 


Les valeurs trouvées permettront de choisir définitivement le signe 
des tensions à appliquer aux deux chambres (+ 1 500 et— 1 500 ou 
bien — 1 500 et + 1 500 pour les chambres 1 et 2 respectivement) : afin 
d’avoir le mouvement propre total le plus faible possible, on fera en 
sorte que | z; — 7, | soit opposé à 4,. 

. On a obtenu les résultats suivants : 


to 100) UES=—%3,9.10"1#"A : 
in 20 QUES == 5,5:107 14147: 
= 0 0e QUES =-5:10 "14 A. 


Le mouvement propre de chaque chambre correspond à la formation 
d'environ 15 et 30 paires d'ions par centimètre cube et par seconde, 
respectivement. Le mouvement propre plus grand de l’une des 
chambres provient d’une contamination accidentelle en cours de cons- 
truction. 

Le courant de mouvement propre total est de l’ordre de : 


CLS O0 US == 10 PAT 


» Ce courant est le même que celui-ci qui serait produit par 0,1 micro- 
Curie de radium environ. d 

» Il est intéressant de comparer ces chiffres avec ceux relatifs au dis- 
positif précédemment utilisé par J. Tobailem (56). 


Chambres Présent 
Tobailem 2ppareillage 
À » # RA 
| Sensibilité en UES par microcurie de radium . 3.10 : 22. a 
Mouvement propre (UES). . . : . :. . <10— 3: 


Nous avons gagné un facteur compris entre 5 et 10 en ce qui 
oncerne la sensibilité. Malheureusement, un mouvement propre trop 
rand nous a limité dans la mesure des très faibles sources (inférieures 
Lo, 1 microcurie). 

nr! , 


ou 


x 
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CHAPITRE IV 


Pratique des mesures. 


Nous avons vu plus haut que la grande sensibilité des chambres» 
d’une part, les questions de saturation d'autre part, exigent l'emploi # 
de sources de faible activité. On commence donc par mesurer grossiè- 
rement l'intensité de la source dont on, cherche la période et, si c’est 
nécessaire, on diminue cette intensité en absorbant par des écrans 
appropriés une partie du rayonnement. 

On choisit la source de compensation, en général un étalon de . 
radium, de façon que son intensité ne soit pas trop différente de. 
l'intensité de la source étudiée. On place ensuite l’étalon de radium 
dans son support et on le descend dans l’une des chambres à l’aide de ‘ 
la crémaillère que l’on bloque de façon définitive. En l'absence de # 
toute autre source, on mesure le courant d’ionisation de l’étalon de 
radium dans cette position. ME 

On descend ensuite la source étudiée dans la deuxième chambre dela # 
même façon et on règle sa pôsition en hauteur de manière à compen- È 
ser le plus exactement possible l’étalon de radium. La décroissance dew 
cette source va provoquer un déséquilibre du dispositif, autrement 
dit il apparaîtra un courant différentiel qui ira en augmentant cons- 
tamment. no QE 

Soient I, l'intensité de la source de radium mesurée seule dans la 
première chambre, I l'intensité de la source étudiée et } sa constante 
radioactive. 

A l'équilibre, au temps {— 0, nous avons : 


É 
tt | 4 


Au temps é, la source a décru, sa valeur est devenue les V4 on 
mesure donc un courant différentiel z tel que : SA 


l il — le MI, (1 —e 
Soit : 
Fe 1; 
Ts —% 


k — Log 


L'expérience consiste à mesurer : pour différentes valeurs de é,etls 
qui ne varie pratiquement pas, la période du radium étant très longu 
(environ 1 600 ans) devant la durée des mesures. L'analyse des point 
trouvés, par la méthode des moindres carrés, donne X et par conséquen 
la période T. F 


. . + : ; # 4e { 
Pour diminuer les fluctuations, on a toujours utilisé comme sourc 


1 


ft 


} 
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de compensation un étalon de radium dont le rayonnement était filtré 
par 2 mm de plomb ; de cette manière les rayons & et Ë sont complè- 
tement absorbés et seul le rayonnement y est utilisé. 


CHAPITRE V 


Résultats expérimentaux. 


Nous avons mesuré avec notre installation les périodes radioactives 
de corps émetteurs y (Be) ou B (*?P ; RaË). Nous avons également par- 
ticipé à une longue étude tendant à mettre en évidence une variation de 
période du ‘Be dépendant de sa nature chimique. 

Toutes ces mesures ont été faites les chambres étant remplies d’air 
à la pression atmosphérique et fermées de manière à éviter toute varia- 
tion de pression en cours d’expérience. 


. 1) Période du RaE (2°Bi). — En 1931, la Commission internationale 
: des Etalons de Radium (29) a adopté comme valeur de la période 
du RaE : T—5 jours, aucune limite d’erreur n'étant précisée. En 
… 1939, Mile Pompéi (44) du laboratoire Curie, a indiqué la valeur’ 
… 5,02 + 0,01 jours. En 1952, Begemann et Houtermans (4) ont trouvé 
… 5,02 0,02 jours. Enfin, Lockett et Thomas (37) en 1953 ont donné 
» 4,989 + 0,013 jours. | 
Le RaE décroît en émettant des rayons 8 d’énergie maximum 
“1,17 MeV, non accompagnés de rayons y, pour donner le ?*Po. Ce der- 
- nier se transforme en ?Pb, stable, par émission à ; il émet également 
- des rayons y mais en si faible proportion (1,21.10—%) qu'ils n'inter- 
» viennent pratiquement pas. ; 
» Etant un émetteur £ pur, le RaE est utilisé comme étalon  ; de ce 
fait, sa période a une grande importance en métrologie. Il nous a donc 
semblé intéressant de la mesurer de nouveau avec notre dispositif afin 
de préciser encore sa valeur. 
“ La source de RaE a été préparée par extraction à partir du RaD et 
dépôt sur une petite feuille de nickel de 2 cm de diamètre. Cette feuille, , 
» placée au centre de la chambre, a été soigneusement mise à la masse, sur 
‘les conseils de M. Lecoin, de façon à éviter l’accumulation de charges 
“électriques sur le support. Cette source de RaE donnait le même courant 
d’ionisation qu’une source de radium de 1,1 millicurie filtrée par 2 mm 
“de plomb. La source de compensation était un étalon de radium de 
> millicuries. HAS 
- Notre étude a duré 2 jours : 18 séries de mesures ont été faites durant 
Lo heures. De plus, une dernière mesure faite 1 mois plus tard a per- 
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mis de vérifier l'absence de toute impureté radioactive de longue 
période (radium). TER 
: AE, a: | 

La figure 4 représente la variation de : Log: — en fonction du ® 

o ÿ 

temps é. I, étant le courant d’ionisation dû à la source de compensa- 


tion et z le courant d’ionisation différentielle. L'analyse des mesures 
par la méthode des moindres carrés a permis d'obtenir comme valeur 


de la période : | 
; a à ; 
T = 5,013 E 0,005 Jours ‘ 


ce qui correspond à une constante radioactive : 


À = (1,600 Ho,002).107 s—*. 


0,05 Ÿ 
1 
[a 

Temps en heures 
( 
0 10 20 30 40 i 
Fig. 4. — Période du RaE. 1 


La précision est de ro. L'erreur indiquée est l’erreur quadratique 
moyenne. 1 
t 

Gette valeur, en accord avec la plupart des résultats antérieurs, est 
la plus précise qui ait été donnée jusqu'à présent. | 


2) Période du 32Pp, — Le *P décroît par émission de rayons 8 d’éner-. 
. gie 1,71 MeV, non accompagnés de rayons y. Sa période a été mesurées 
pour la première fois en 1938 à Palerme, par Cacciapuotti (g), qui a 
obtenu la valeur 14,30 Æ 0,04 jours, la source ayant été it ul n 
3 périodes à la chambre d'ionisation. En 1940.D. Mulder(41) à Les je: | 
dam, trouve 14,07 +o,o1 jours à la suite d’une étude de 15 ME 
les mesures ayant été faites par compteur Geiger et par chambres d'i ee 
sation différentielle. En 1948, Klema (3:) obtient, à la chambr SU 
sation, la valeur 14,35 jours. En 1950, Bayly (3) pe CROIS ; Re 
la première valeur de Cacciapuotti en donnant 14 ee 0,06 pee Fe 
étude par micrucalorimétrie différentielle. rites ste Sinclir et 
k ? 
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Holloway (51) indiquent la valeur 14,59 0,03 jours. Enfin, en 1953; 
Lockett et Thomas donnent 1/,50 + 0,04 jours. $ se 
La source de **P que-nuus avons utilisée a été préparée par irra- 
diation de *?$S à la pile de Saclay. Nous avons pris comme source de 
compensation un petit étalon de radium de 110 microcuries. 


Notre étude a duré 3 jours : 31 séries de mesures ont été faites 
durant 55 heures. 


La droite représentant la fonction Log = est donnée figure 5. 


log 1/5- 5 
0,05 


Zemps en heures 


[4 70 20 30 40 SO 


Fig. 5. — Période du #?P. 


Nous avons obtenu comme valeur de la période : 
T = 14,58 +0,03 jours. 
Ma constante radioactive correspondante est : 
| MB 50220 0ro) tous 


La précision est de 2.103. 

Un doute subsiste cependaut, quant à la pureté de *’P. En effet, 
celui-ci formé par une réaction (n, p) à partir de *?S peut à son tour 
capturer un neutron pour donner #*P. Ce dernier élément décroît avec 
une période de 25,2 juurs en émettant un rayonnement 8 de 0,26 MeV. 

La pureté de *?P étant assurée à mieux que 99 p. 100, il importe de 
voir quelles seraient les conséquences, dans le cas le plus défavorable, 
d’une impureté de 1 p. 100 de #P. Le calcul de la décroissance d’une 


° N æ : 
source contenant N atomes de **P et 7 atomes de %P redonne la période 


“4 


ET à 
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de #?P à 5.10-* près : la présence de #P n’altère pratiquement pas la 
période trouvée si l’on considère le nombre d’atomes. 

Mais il faut tenir compte du fait que les £ du *P sont beaucoup 
moins rapides que les 8 du #?P : traversant la chambre en fin de trajec- 
toire, ils ioniseront davantage, donc leur rôle risque de ne plus être 
négligeable. Kn se plaçant ici encore dans les conditions les plus défa- 
vorables, on peut écrire que le rapport des pouvoirs 1onisants (18) de 
83P à 32P est au maximum de 10, ce qui revient à refaire le calcul 
ci-dessus en supposant une concentration en #*P égale à 10 p. 100 : la 
période trouvée diffère alors de la précédente valeur de 3. 107*. 

On pourra donc donner comme valeur de la période de *?P : 


T— 14,58 À 4 jours 


ou plus simplement, étant donnée la probabilité d’une valeur trop 
grande : 


T— 14,55 +0,06 jours. 


3) Période du ‘Be. — Le ‘Be se transforme par capture K en donnant 
Li ; 88 p. 100 des transitions aboutissent à l’état fondamental, 12 p. 100 
à un état excité donnant une émission y de 48 keV. 


La nature de cette transition rend possible une modification de la : 
‘période radioactive sous l’influence de l’ionisation de l’atome. Dès 1947, 


R. Daudel (22) et E. Segré (50) calculaient la différence de période 
théorique entre le béryllium métal et des composés du type *BeF:. 
Des expériences furent alors entreprises à Paris et à Berkeley pour 


tenter de mettre en évidence cette différence de période. Au labora- 


toire Curie, une première expérience faite par Bouchez en 1947 (6) 
donnait pour la période de "Be la valeur T — 54,3 + 0,5 jours et pour 


différence de période entre Be et TBeF, : î= (Or) ro. 


En 1949, Leininger, Segré et Wiegand (36) obtenaient à Berkeley, les 


résultats suivants : T = 52,93 + 0,22 jours et E —= (0,84 =E0;10) 1008 
L'étude fut reprise en 1953 par Kraushaar, Wilson et Bainbridge (32) 


MAIRE 5 AT, À 
qui donnèrent : T—53,61 Ho, 7 Jours et + —(0,74 + 0,05).10o-$. 
La graude différence subsistant entre les résultats français et étran- 


gers nous incita à reprendre cette étude. 


La source de ‘Be a été obtenue en bombardant une cible de graphite 


extrêmement pur par des protons de 160 MeV au synchro-cyclotron de 
Harwell. Le ‘Be est produit par la réaction : oh 


OC + 4H + 3(H) + 3(n) + ÎBe. 


La préparation de la source a été effectuée par R. Muxart et R. Mellet - 


de la façon suivante : la cible de graphite contenant le béryllium est 
brûlée dans un courant d'oxygène ; on recueille le 7BeOQ que l’on trans- 
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forme en *BeCl; par action de CINa + CIK à 600°, puis on réduit ?BeCI 
par Mg pour obtenir le béryllium métallique. Une partie de la PRE 
été finalement mise sous forme de ‘BeF, après attaque par F,HNH;, et 
c'est cette source de BeF, que nous avons utilisée pour cs tten la 
période de ‘Be. | 

La pureté radioactive de ‘Be a été vérifiée au photo-tube à scintilla- 
tion : seule la raie y de 480 keV a été observée. 

Au début des mesures, l'intensité de la source n’était que de 37 micro- 
grammes équivalent de radium; la source de compensation était un 
petit étalon de radium de 38 microcuries filtré par 2 mm de plomb. 

Il a été fait 35 séries de mesures durant 81 heures (fig. 6). 


re 


log 1/_xà 


(el 10 20 30 40 50 60 70 æ 
E 


Fig. 6. — Période du ‘Be. 


L'analyse des points obtenus nous a donné comme période : 


T = 53,0 + 0,4 jours, 


* 


soit : 
(a ont 0,011) 190877 
» Cette valeur est en accord avec la plupart des résultats antérieurs ; 
. malheureusement la trop faible activité de la source n’a pas permis 
d'obtenir une précision supérieure à 0,75 107”. 

Nous dirons maintenant quelques mots de l’étude faite en collabora- 
tion avec R. Bouchez et J. Tobailem, concernant la différence de périvde 
entre le béryllium métallique et le fluorure de béryllium. 

Les deux sources ‘Be et "BeF, ont été placées chacune dans une 
chambre et l'équilibre réalisé, la mesure du déséquilibre progressit 
devant donner la différence de période cherchée. Mais cette différence 


C'EST 
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étant très petite (de l’ordre de 107#) rendait très délicate cette expé- 
rience : tout revenait, en effet, à mesurer la décroissance d’une source 
radioactive dunt la période aurait été de l’ordre de 150 ans, par rap- 
port à une source supposée constante; de plus, la faible activité des 


sources (200 pg radium équivalent au début des mesures, 38 à la fin) 


rendait extrêmement faible la décroissance : de l’ordre de 3. 107% micro- 
curies par Jour au début de cette étude, et 0,92102avlantins 

Le courant d’ionisation différentielle, nul au début des mesures, 
n’était à la fin de l'expérience que de 7.5.10-! A. Si l'on se rap-: 
pelle que le mouvement propre était de l'ordre de 107'* A on com- 
prendra la difficulté d’une telle mesure qui a porté sur des courants 
toujours inférieurs au mouvement propre : les premiers points en par- 
ticulier sont assez imfrécis, le courant d’ionisation étant à peine 
supérieur aux fluctuations du mouvement propre. 

Dans ces conditions, 1l était impossible d'employer la méthode précé- 
demment décrite pour mesurer les courants d’ionisation et nous avons 
dû travailler en grille isolée. 

Notre étude a duré 80 jours et nous a conduit au résultat : 


AT AX 
+= (SEE 0 TO 


Cette valeur se rapproche de celle donnée par Leininger, Segré et | 


‘Wiegand : (0,84+ 0,1).10—*. 


DEUXIÈME PARTIE 


PRINCIPE DES MESURES CALORIMÉTRIQUES 
DES SOURCES RADIOACTIVES 


\ 


CHAPITRE PREMIER 


La méthode de microcalorimétrie adiabatique. 


On sait, depuis la découverte de’ P. Curie et A. Laborde, en 1903, 


que les corps radioactifs possèdent la propriété de dégager spontané- . 


ment de la chaleur. Il faut rechercher la cause de ce phénomène dans 


l'absorpüon par les radioéléments eux-mêmes des rayonnements émis 


“ ! - e A ñ 

Ce dégagement de chaleur est faible par rapport à la masse des radio- 
éléments, mais néanmoins considérable eu égard au petit nombre de 
noyaux intéressés par ces transformations. 
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La mesure des quantités de chaleur dégagées par les radioéléments 

permet donc d'obtenir directement la valeur des éner 
dans les transitions radioactives. 

De nombreux expérimentateurs ont tenté d'évaluer ce débit de cha- 
leur et plusieurs méthodes ont été proposées pour ce genre de mesures: 
Il a été nécessaire d'adapter les méthodes usuelles de calorimétrie et d'en 

- élaborer de nouvelles en raison des difficultés particulières de telles 
expériences. Dans la plupart des cas, en effet, les quantités de chaleur 
dégagées sont très faibles, car les manipulations ne portent que sur 
de petites quantités de radioéléments. 

Nous résumons, ci-après, les différentes méthodes mises en œuvre, 
en nous référant en particulier à l'examen qu’en à donné M. Sanielevici 
dans sa thèse (25). 

Dès 1903, Pierre Curie et J. Dewar (13) ont construit un calorimétre 
isotherme à gaz constitué essentiellement par un ballon calorifugé con- 
tenant la source radioactive entourée d'hydrogène liquide : le débit de 
chaleur volatilisait une partie de l'hydrogène et la mesure du volume 
gazeux permettait d'évaluer avec une bonne précision (de l’ordre 
de 1 p.100) la chaleur dégagée. La même arinée, Bunsen construisait 
un calorimètre isotherme à glace basé sur le même principe (8). 

En 1903 encore, Runge et Precht (46) mettaient au point un calori- 


gles mises en jeu 


. mètre d’un nouveau type formé de deux massifs métalliques reliés par 


s 


sù 


un circuit thermoélectrique débitant dans un galvanomètre. L'un d’eux, 
contenant la source radioactive, s’échauffait et un équilibre de régime 
s’établissait entre les deux massifs : le remplacement du corps radioactif 
par une source de chaleur connue permettait alors d'évaluer le débit de 
chaleur du corps étudié. 
En 1905, Angstrôm (1) et 3 ans plus tard Schwelder et Hess perfec- 
tionnaient la méthode en compensant la chaleur produite par la source 
radioactive dans le premier massif, par le dégagement d’un effet Joule 


. dans le second massif : c'était là déjà une méthode de zéro. 


En 1904, Rutherford et Barnes (47) construisaient un calorimètre 
d’un type différent : deux ballons, l’un contenant la source, étaient 


- reliés par un tube en U, les ballons et le tube contenant une petite 


quantité de xylène ; l’échauffement de la vapeur de xylène dans le pre- 


al 


mier ballon déplaçait la colonne liquide dans le tube : le système fonc- 
tionnait comme manomètre différentiel. ue 
En 1909, Duane (24) utilise un appareil similaire rempli d’éther, 
uis met au point une méthode de zéro en absorbant par un effet 
Peltier la chaleur produite par la source radioactive. 
En 1917, Wertenstein (61) emploie deux vases Dewar, l’un conte- 
nant la source, et mesure l'élévation de température du premier par 


. râpport au second au moyen d’un circuit thermoélectrique. 


. 


En 1923, Tian (55) construit un calorimètre comportant une cellule 
reliée à une enceinte isotherme par un grand nombre de coupleset 


LS 


# 


108 JEAN ROBERT 
compense par un effet Peltier l’échauffement de la cellule, méthode 
qui sera reprise plus tard en France et aux US: A. | : 
; En 1924, Yovanovitch (63) reprend au laboratoire Curie un calori- 
mètre, type Runge et Precht, mais maintient constante la température 
du second massif au moyen d'un effet Peltier. 


En 1927, enfin, Ellis et Wooster, en Angleterre (25), L. Meitner et - 


Ortman, en Allemagne (38) donnent la valeur de l'énergie moyenne 

du RaE en ayant utilisé un calorimètre du même type. 
Mais à partir de 1920, c’est principalement la méthode de micro- 
calorimétrie adiabatique non isotherme qui est mise en œuvre. Cette 
, méthode avait été décrite pour la première fois par Th. Richards en 
F 1905 (45) et expérimentée par E. Lange (32) sur des problèmes n'inté- 
_ … ressant pas la radioactivité. Elle consiste, essentiellement, à suivre 
constamment la température du calorimètre en élevant progressivement 

celle du milieu ambiant. 


En 1921, Swietoslavski (52) met au point cette méthode en l’adap- 
tant aux problèmes particuliers des mesures radioactives. De nombreux 


travaux sont alors publiés jusqu’à cette guerre par lui-même et ses col- 
_ laborateurs, Dorabialska et Zlotowski (23) (53) (54) (64); ce dernier 
auteur introduit la méthode en France, au laboratoire Curie. 


La méthode est reprise et perfectionnée en 1936 par Sanielevici (49) 


qui étudie un procédé de dosage calorimétrique des dérivés du radium 
et de l’actinium ; il aborde les mesures absolues en donnant l'énergie 
moyenne des rayons f de l’actinium B et la valeur du curie de polonium 
(Nombre N de désintégrations par seconde). 

10 Deux ans plus tard, Winand (6>), au laboratoire Curie, modifie la 
méthode en utilisant des calorimètres dont l’épaisseur varie localement 
et qui présentent, de ce fait, des différences de températures superf- 
cielles : il étudie l’évolution des dérivés du thorium, mésothorium et 
k: ha dépôt actif, et mesure le débit absolu de diverses sources, en particu- 
“Le lier l’ionium et le polonium. 


4 ‘ En 1939, M. Lecvin et Zlotowski (33) entreprennent une nouvelle 


o détermination de l'énergie moyenne du RaË En 1947, M. Lecoin (34) 
publie le résultat d'une étude concernant un éventuel rayonnement 


- pénétrant du RaE. Deux ans plus tard, M. Lecoin, M. Perrey et. 


A. Pompei (35) 
l’actinium. 
, Depuis cette guerre, dé nombreux travaux ont été entrepris aux 
VAL Etats-Unis d'Amérique et au Canada, utilisant la calorimétrie : la 
j méthode employée est, en général, celle de Tian, qui fait AC un 


déterminent la valeur du milligramme équivalent de 


produite. 


En France, le professeur Calvet, à Marseille (10), a repris la méthode 


4 de Tian et mis au point un calorimètre différentiel à com 


LR effet Peltier : cet appareil a permis d étudier 1 évolution rapide des 


dispositif différentiel avec absorption par effet Peltier de la chaleur 


pensation par 
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phénomènes thermiques avec une précision très grande dans les domai- 
nes physico-chimiques et biologiques. 

# — L4 , DL L . 
+ Néanmoins, cette méthode nous a semblé difficilement applicable 


pour des mesures de radioactivité : tout d’abord parce que l’on ignore 


la signification de l'effet Peltier en milieu fortement ionisé ; ensuite 
parce qu'il est difficile de définir, dans cette méthode, une masse calo- 
rimétrique, quantité que l’on obtient, en fait, par la mesure d’un éta- 
lon de radium. 

IL apparaît donc que la méthode adiabatique utilisée avant la guerre 
au laboratoire Curie est la meilleure pour les mesures de radioactivité, 
c'est pourquoi nous l’avons préférée à toutes autres : cette méthode est, 
en effet, la seule qui fasse intervenir la mesure d’une élévation de tem- 
pérature, les autres méthodes étant basées sur la mesure d’une énergie 


de compensation (Joule, Peltier, etc...), mesure dont l'interprétation: 


est souvent des plus délicates. 


Nous avons donc remonté une installation de microcalorimétrie en. 


nous servant, au début de nos travaux, d’une partie du matériel qui 
avait été utilisé avant la guerre par L. Winand au laboratoire Curie. 
Nous avons ensuite été amené à améliorer peu à peu cette installation ; 
nous avons modifié profondément la pratique des mesures, jusqu'alors 
longues et délicates, et nous avons mis au point un dispositif nouveau 
de compensation automatique. 

Nous donnerons tout d’abord quelques indications complémentaires 
sur le principe de la méthode de microcalorimétrie adiabatique et le 
rôle de l’appareillage utilisé. 


A2. MR RTS 

Les sources radioactives dont on veut mesurer le débit de chaleur 
sont placées dans un calorimètre hermétiquement clos dans les parois 
duquel sont absorbés les rayonnements émis. Ce calorimètre, suspendu 


dans une enceinte métallique par des fils très fins, est en principe isolé 


au point de vue thermique : les échanges de chaleur sont très petits et 


* deviennent pratiquement nuls lorsque le calorimètre et l’enceinte sont 


7 er RES ES 
à des températures voisines de quelques millièmes de degré. La mani 
ulation consiste donc essentiellement à suivre du plus près possible 
; me Lx f 

l’évolution thermique du calorimètre. Dans ce but, l’enceinte est plon 


 gée dans un bain d’eau d’une centaine de litres dont la température 


- i injecti i ntités 

peut être augmentée progressivement par injections de Eat En ne 
ee 9117 n = 1 

d’eau chaude. Dans ces conditions, l'élévation de température du j 


QD © 2 
. mesurée par un thermomètre au centième ou au millième de degré, est 


- égale à l'élévation de température du calorimètre (fig. 7). 


La différence de température entre le bain et le calorimètre est décelée 


> SE 
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à chaque instant au moyen d'un couple thermo-électrique en cuivre- 
constantan relié à un galvanomètre à haute sensibilité permettant d’ap- 
précier 1071 degré. Le déplacement du spot du galvanomètre dans un 
sens ou dans l'autre indique par conséquent une surchauffe soit du 
bain, soit du calorimètre ; il s’agit de maintenir constamment le spot 
très près du zéro de l'échelle en agissant sur la température du bain. 


vers le 
galvanomètre 


Fig. 7. : 
Schéma d’une enceinte calorimétrique. | 

st 

B : Bain d’une centaine de litres. 3 

E : Enceinte en cuivre rouge. 4 

Ch : Cheminée. £ 

C : Calorimètre. F. 

S : Source radio-active. ë 

TC : Thermo-couple. n 

L 

1 f 
1 

À 

L: 

| 

CHAPITRE II 4 

* 


Description de l’appareillage. 
. Nous donnerons d’abord quelques détails sur l’appareillage calo- 
_ rimétrique que nous avons fait construire au laboratoire Curie. Cet 
appareillage a été conçu essentiellement pour pouvoir être utilisé avec 


le dispositif de compensation automatique dont nous parlerons plus : 
loin. 

1) Le calorimètre. — Suivant l'élévation de température que l’on 
désire obtenir en un temps donné, on est amené à choisir un calori- 


mètre dont le poids peut être compris entre quelques grammes et quel- 
_ ques kilogrammes. 


| 
| 
| 
| 


- 
| 
. N F . | 
. &) NATURE pu caLoRIMèTRE. — On choisit pour construire le calori- « 
mètre un métal devant répondre à plusieurs conditions : “4 


12 sa chaleur spécifique doit être faible, de façon à obtenir une éléva- à | 
tion de température plus considérable pour une même masse ; | 
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— autant que possible, il doit être chimiquement inactif dans l'air, 
ce qui exclut tous les métaux pouvant être le siège de réactions d'oxy- 
dation, hydratation, sulturation, etc.. de manière à éviter un échauffe- 
ment spontané du calorimètre par voie chimique ; 

— 1l doit se présenter sous une forme allotropique stable et ne pas 
risquer de déformation pour les mêmes raisons que ci-dessus ; 

— son numéro atomique Z doit, autant que possible, être assez élevé 
afin que la proportion de rayons y absorbés soit plus considérable, pour 
une épaisseur donnée. Ceci conduit à utiliser des métaux lourds, mais 
ceux-ci présentent l'avantage d’avoir une chaleur spécifique faible et, 
par conséquent, une bonne conductibilité thermique : ce dernier point 
permet d'éviter que le calorimètre présente des différences locales de 
température à sa surface. 


On a utilisé l’or pour la construction des petits calorimètres, le plomb 
pour les calorimètres de plus grande masse. Dans ce dernier cas, 1] est 
nécessaire de recuire le calorimètre 48 heures dans un four à 150° de 
façon à hâter la carbonatation superficielle; il faut néanmoins rester 
assez loin du point de fusion pour éviter toute déformation. 


b) FoRME DU CALORIMÈTRE. — Pour obtenir une forte élévation de 
température à partir d’une source donnée, il est nécessaire de construire 
un calorimètre de masse la plus faible possible. Cette condition nous a 
conduit à utiliser des calorimètres de forme cylindrique qui présentent 
une cavité axiale pouvant contenir les sources. Cette cavité est refermée 
à la partie supérieure par 

un bouchon taraudé qui 
reste en bon contact ther- 
mique avec le calorimètre. 
Sur le pourtour du calo- 
rimètre, à la partie supé- 
- rieure, sont vissés trois ou 
. quatre anneaux du cuivre 
de très petite dimension. Le 
calorimètre est suspendu 
dans l'enceinte par des fils 
- de soie très fins, pratique- 
ment non conducteurs de la 


chaleur, aboutissant à ces Fig. 8 — Différents types de calorimè- 


sn tres, représentés couvercle soulevé. 
-. Lorsque la source est une 


petite ampoule scellée, en 


À 


verre, ce qui est généralement le cas, on utilise un calorimètre de, 


forme allongée. La source se place dans une gaine de laiton qui se 
ni: re 

“visse dans le bouchon du calorimètre. Lorsque la source est, au 
* contraire, obtenue par dépôt sur une feuille métallique, on utilise un 
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calorimètre plat, dont le bouchon présente une cavité circulaire : la 
source est alors coincée à l’intérieur du bouchon. P'aCiR 

Ce bouchon est relié, dans les deux cas, avec l'extrémité supérieure 
de la cheminée de l'enceinte par un fil de soie très fin. On peut ainsi 
placer et enlever les sources dans le calorimètre sans avoir à démonter 


D : 
: 
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quoi que ce soit. 

Les mesures sont parfaitement reproductibles dans le premier cas 
(source scellée). Dans le second cas (dépôt sur feuille métallique), il 
faut prendre de grandes précautions pour ne pas disperser la source, 
car il est impossible de couvrir celle-ci, la présence de matière organi- 
que dans le calorimètre étant absolument exclue. 

L’épaisseur du calorimètre est déterminée suivant la proportion de 
rayons y que l’on désire absorber. Dans le cas du radium par exemple, 
on prendra un calorimètre de 5 mm d'épaisseur si l’on désire absorber 


5o p. 100 du rayonnement y. 


my see Ê e  - 


>) L’'enceinte. — Nous avons étudié deux types d'enceintes, l’une 
cylindrique, l'autre sphérique, dont le diamètre intérieur varie de 15 à 
20 cm. Chacune d’elles porte à la partie supérieure une « cheminée », 
tube vertical de 30 mm de diamètre, dépassant le niveau de l’eau de 
quelques centimètres et par lequel on peut descendre les sources dans : 
le calorimètre ; cette cheminée est hermétiquement close à la partie 
supérieure de façon à éviter toute rentrée d'humidité dont la condensa- 
on sur le calorimètre amènerait des dégagements de chaleur incohé- 
rents. Un second tube de plus petit diamètre permet d'amener les fils . 
des couples du système calorimètre-enceinte jusqu'au galvanomètre. 

Les enceintes ont été construites en cuivre rouge, métal qui présente 
l'avantage d’être bon conducteur de la chaleur, de n’être pratiquement 
pas attaqué par l’eau courante et qui, de plus, forme un bon blindage 
électrostatique pour les couples. Al 

Dans les parois des enceintes sont soudés de petits tubes de cuivre 
permettant le logement des couples et débordant de quelques millimè- 
tres vers l’extérieur de façon que les couples suivent rapidement les 
variations de température du bain. ge 
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3) Le bain. — L’eaceinte est plongée dans une cuve d’une centaine . 
de litres remplie d’eau. Cette cuve, de forme cubique, est en cuivre 
rouge, mise à la masse de même que l’enceinte et entourée d’un revé- 
tement de 3 cm de mousse d’ébonite. Un isolement thermique soigné 
est tout à fait inutile : les échanges de chaleur possibles entre le bain 
et l'extérieur sont compensés par un apport d’eau chaude plus considé- 
rable sans autre difficulté. Au fond de la cuve, deux tubes circulaires 
percés de nombreux trous et reliés à l'extérieur par deux tuyaux en 
caoutchouc permettent l'introduction de l’eau chaude et de l’air com- 
primé. 


4 
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L'eau chaude est introduite dans le bain au moyen d’une électro-vanne 
dont le débit est réglé par un robinet à pointeau. Un chauffe-eau permet 
d'obtenir de l’eau à température constante, condition essentielle d’un 
fonctionnement régulier de l’appareillage. L'expérience a montré qu'il 
est préférable d'utiliser de l’eau tiède (40° à 45° maximum) pour obtenir 
“un mélange rapide à l’intérieur du bain. 

L'équilibre thermique du bain est assuré par un brassage constant 
au moyen d'air comprimé saturé d’eau. L'air comprimé est tout d’abord 
détendu à la pression de 200 ou 300 g, puis traverse une marmite pleine 
d’eau, hermétiquement close, jouant le rôle de saturateur. Le refroidis- 
sement de l’eau provoqué par la détente peut être compensé par un 
réchauffement du saturateur au moyen d’une résistance électrique. 


4) Les couples. — Chaque calorimètre porte, suivant ses dimensions, 
un ou deux couples : un seul est en service, le second ne sert qu’à véri- 
fier les données du premier. Les fils reliant le galvanomètre d’une part, 
à l’enceinte ou au calorimètre d’autre part, sont en cuivre rouge très 
fin, le fil reliant le calorimètre à l’enceinte est en constantan très fin. 

Nous avons employé des fils de diamètre 0,2 ou 0,12 mm. Il est 

nécessaire d'utiliser des fils longs et fins de façon à limiter les échanges 
de chaleur par conductibilité, et aussi afin d'augmenter la résistance 
électrique du circuit et se rapprocher de la résistance critique du galva- 
nomètre. La résistance de chaque couple est de l’ordre d’une dizaine 
.d’ohms, nettement inférieure à la résistance critique. 
- Le couple situé sur le calorimètre n’est pas isolé électriquement : 1l 
rest logé dans une petite encoche et soudé avec une très petite quantité 
d’alliage à l’indium, fusible à basse température. 
« Le couple situé sur l’enceinte doit être isolé électriquement. Le 
problème est alors d’avoir un bon isolement électrique et une bonne 
conductibilité thermique afin que les variations de température de 
l'enceinte soient rapidement détectées par le couple. Nous avons utilisé 
“dans ce but des tubes de verre à parois très minces (0,1 mm), de 1,5 à 
2 mm de diamètre à l’intérieur desquels on loge les deux fils torsadés 
sur lesquels on coule l’alliage fusible. La gaine de verre est ensuite logée 
dans une cavité préparée dans l’enceinte. 
- Les fils des couples sont isolés thermiquement à la sortie de l’enceinte 
et blindés jusqu’à la cage du galvanomètre. ak 
“ La f.e. m. du couple cuivre-constantan est de 4o mV/degré, c’est- 
 à-dire que le galvanomètre sera soumis à une f. e. m. ne dépassant 
guère 4 X 10—* V puisque la différence de température entre le calori- 
‘mètre et l'enceinte reste constamment inférieure au millième de degré. 
= Dans ce qui suit, nous appellerons sensibilité S d’un couple le rap- 


port : 
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. Annales de Physique, 1959. 
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à étant l’élongation du spot obtenue pour une différence de tempéra- 
ture calorimètre-enceinte A0—1:1 millidegré. Dans les conditions où 
nous nous sommes placé, la sensibilité des couples variait, suivant les 
cas, de 4 à 6 mm par millidegré. 

D'autres couples (nickel-constantan) permettraient d'obtenir une sen- 
sibilité plus grande, mais il est indispensable d’utiliser uniquement du. 
cuivre dans le circuit extérieur, afin d'éviter toute f. e. m. parasite au 
contact des bornes de cuivre du galvanomètre. 


5) Le galvanomètre. — Le galvanomètre est un Kipp modèle Zer- 
nike ZC, à haute sensibilité en volts. Une déviation de : mm du spot 
sur l'échelle placée à 2 m correspond à une différence de température 
de 2.10-—* degrés entre le calorimètre et l’enceinte, soit à une différence 
de potentiel de l’ordre de 10° V. 

Ce galvanomètre est situé à proximité immédiate de la cuve, au flanc 
d’un pilier en béton s’enfonçant à une dizaine de mètres sous terre et. 
théoriquement insensible aux vibrations extérieures. Il repose au fond 
d’une boîte cubique en cuivre rouge, aux parois de 5 mm d'épaisseur, 
assurant un blindage électrostatique convenable, et, par son poids, une 
bonne stabilité mécanique ; cette boîte est placée elle-même dans une 
seconde boîte en mousse de polyvinyle de 3 cm d’épaisseur jouant le 


rôle d’isolant thermique ; celui-ci est enfin entouré d’un grillage en fer 


étamé aux mailles serrées assurant une protection magnétique suffi- 
sante. 


Chaque couple peut être branché sur le galvanomètre par un contac- 
teur placé dans la même enceinte métallique que le galvanomètre afin: 


nous parlerons plus loin, permet de mettre immédiatement le galva- 


nomètre en court-circuit en cas de dérangement de la marche automa- 


tique ou en cas de manque de courant. 
Nous discuterons, plus loin, du fonctionnement du galvanomètre. 
1! 


Ê 
: 
que sa température reste constante. Un dispositif de sécurité, dont ! 
# 
4 
L 


6) Les thermomètres. — Pour évaluer la température du bain, on a! 


employé des thermomètres à mercure type Beckmann gradués en cen- « 


2 AT É : 
tièmes ou en millièmes de degré centigrade. Ces thermomètres com-« 
portent un réservoir supérieur et peuvent être réglés à volonté Hoi 


fonctionner à une température quelconque. Ils sont surmontés d’un 


ÿ 
trembleur dont la manœuvre, avant chaque lecture, permet au mercure * 
t 
L 


de monter dans la colonne malgré les forces de capillarité. 


graduations au millième sont espacées de 0,3 mm; on peut apprécier 


L’étendue de l'échelle du thermomètre au millième est de sl 


facilement à la loupe la demi-division. L’échelle du thermomètre au 
centième s'étend sur 6°, les graduations au centième sont espacées de 


; 
0,379 mm; on peut apprécier, avec un entraînement suffisant, le | 


dixième de division, car la colonne de mercure plus large, que dans le : 


| ‘4 


! 
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thermomètre au millième, reste plus stable pendant et après la manœu- 
vre du trembleur. 

Pratiquement, on obtient la même précision avec ces deux types de 
thermomètre, mais l'emploi du thermomètre au centième est beaucoup 
plus délicat pour les faibles élévations de température, dont la mesure 
exige une grande précision. 


7) Conditionnement de la pièce. — Notre installation est placée dans 
une pièce en sous-sol dont la température est maintenue constante au 
dixième de degré. On a employé en ce but un bilame à dilatation assu- 
rant la mise en route d’un radiateur soufflant, par l’intermédiaire d’un 
relais à mercure. 

Pour une température de 18°, la teneur en vapeur d’eau de l’air 
ambiant a pu être maintenue en général aux enviruns de 50 p. 100 ; la 
proportion de CO; n’excédait pas un millième. On s’est attaché à main- 
tenir à peu près constante la composition de l’atmosphère afin d'éviter 
l’entrée de vapeur d’eau ou de gaz carbonique dans l'enceinte au 

» moment où l’on descend les sources dans le calorimètre. 


CHAPITRE III 


Dispositif de compensation automatique. 


_1) Principe de la méthode. — Comme nous l’avons dit plus haut, la 
méthode de microcalorimétrie adiabatique consiste à augmenter pro- 
- gressivement la température du bain de façon à suivre du plus près 
possible l'augmentation de température du calorimètre. La différence 
de température entre le bain et le calorimètre doit être maintenue très 
“petite de manière que les échanges de chaleur soient nuls, ou tout au 
. moins suffisamment petits pour être considérés comme tels. La mani- 
pulation consiste donc à maintenir au zéro, ou très près du zéro, le 
spot du galvanomètre pendant toute la durée de l'expérience. 

- Les divers auteurs ayant utilisé cette méthode parvenaient à ce résul- 
“tat en injectant dans le bain de très petites quantités d’eau chaude au 
moyen d’un robinet manœuvré à la main. Nous-même avons employé 
“ce dispositif au début de nos travaux. . 

- Mais une telle pratique faisant intervenir une tuyauterie d'eau à 
température imprécise, un robinet répondant avec un retard variable, 
demandait une grande habileté et ne pouvait être poursuivie pendant 
plus de quelques heures en raison de la fatigue de l'opérateur ; la pré- 
“cision des mesures dépendait de la plus où moins bonne compensation 
“effectuée par l’expérimentateur et du temps trop restreint des mesures. 
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C’est pourquoi nous avons perfectionné cette méthode par la mise au 
point d’un dispositif de compensation automatique. | 


Ce dispositif est basé sur l’emploi d'une cellule photo-résistante 
placée près du zéro de l’échelle du galvanomètre. En l'absence de toute 
compensation, le calorimètre s’échauffe seul, le spot dérive donc plus 
ou moins rapidement sur l'échelle suivant l'intensité de la source 

radio-active. Au moment où il entre dans 


le champ de la cellule, l’éclairement pro- 
Cellule 


duit donne naissance à un courant de 
1n0Y = Sen quelques dizaines de microampères suffi- 
SUN Morale sant pour faire basculer un microrelais ; 
Va Teen | celui-ci fait basculer à son tour une série 
Sr re | | de relais à forte intensité mettant en mar- 

nova, ————<@""*""" che une minuterie qui actionne l'ouverture 
d’une électro-vanne pendant un temps 
Fa rigoureusement déterminé : l'injection 


d’eau dans le bain doit y provoquer une 

très légère surchauffe de façon que le 

Electro-vanne — SPOt retourne en arrière et quitte le champ 
de la cellule. L'appareil est alors prêt pour 
un nouveau cycle. 

Fig. 9. — Principe du mon- Ce dispositif simple, en principe, se 


tage de compensation complique par le fait de l’inertie du sys- 
automatique. 


chaque injection d’eau chaude n’est réalisé 
qu’au bout de 10 ou 15 secondes au bout desquelles les couples sont le 
siège d’une f. e. m. ; il faut ensuite compter sur l’inertie du cadre du 
galvanomètre qui ne commencera à tourner que 10 ou 15 secondes plus 
tard ; or, pendant ces 20 ou 30 secondes, le spot continue à avancer et 
peut quitter le champ de la cellule. Ce simple exemple montre un 
aspect des différents problèmes qui se sont posés. 


La figure 9 donne le principe du montage. 


2) Description du montage. — a) Les CELLULES. — Ce sont des photo 


résistances au germanium. Elles se présentent sous forme de cylindres 


aplatis de 17 mm de diamètre, la surface active occupant 200 mm°. Ces 
cellules sont alimentées sous 110 V continu. Leur résistance d’obscurité" 


(o,1 lux) varie de 107 à 10f ohms suivant les types ; cette résistance 


tème. L'équilibre thermique du bain après 


L. 


| 


passe respectivement à 10f et 105 ohms lorsque le spot passe dans le“ 


champ de la cellule. 


; 


Ces photo-résistances ont le mérite d’être beaucoup plus sensibles” 
que les cellules photo-émissives pour une même surface active. Elles" 
présentent, par contre, de graves défauts d’instabilité et souvent un” 
accroissement de sensibilité et de bruit de fond en vieillissant. En | 


j 


‘ 
Le 
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pratique, elles doivent être changées après 6 mois d'utilisation journa- 
lière. 

Chaque cellule est placée au fond d’un tube noirci de 8 cm dé long 
afin de diminuer son courant d’obscurité. 

Trois cellules sont installées côte à côte au fond de trois tubes paral- 
lèles placés horizontalement, et dont les axes coïncident avec le faisceau 
lumineux réfléchi par le galvanomètre. Ces trois tubes sont montés sur 
un même support pouvant coulisser sur une crémaillère horizontale sur 


"Zone d'ascillstions 
normales du spol 


Galvanomètre BR 


: 


Banc mobile 
parellélement 
3 l'échelle 


 — 
4 TO DE CE TE NE PEU ENT) 

Fig. 10. — Schéma du porte-cellules, vu en plan. 
laquelle est fixée rigidement l’échelle du galvanomètre : cette disposi- 
“tion permet de déplacer les cellules par rapport au zéro de l'échelle. 
Des repères placés sur/la crémaillère indiquent la position de la cel- 
-Iule centrale par rapport au zéro. 

D'autre part, cette crémaillère est mobile horizontalement, ce qui 
permet de ramener le zéro de l’échelle sur le spot, sans modifier la 
position des cellules. 

: Enfin, tout ce bloc est mobile dans un plan vertical. On règle sa 
position de manière que le spot couvre complètement la cellule mais 
“dépasse suffisamment en hauteur pour que sa position puisse être repé- 
-rée à chaque instant sur l'échelle. | 
— Des trois cellules utilisées, seule fonctionne, en principe, la cellule 
centrale qui commande le déclenchement de l'électro-vanne ; le spot, 
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oscillant de quelques millimètres autour de cette cellule, ne pénètre 
pas. en principe, dans le champ des deux autres. Si. accidentellement, 
l’une de ces cellules se trouve éclairée au cours d’une élongation anor- 
malement grande du spot, une sonnerie se déclenche, indiquant une 
surchauffe d’un côté ou de l’autre, ce qui peut demander une interven- 
tion manuelle. 


b) Les RELAIS. — Le courant débité dans les cellules lorsqu'elles sont 
éclairées varie de 0,1 à 1 mA suivant les types de cellules. On envoie, 
ce courant dans un microrelais R; par l'intermédiaire d’un potentio- 
mètre de réglage. 

Ce microrelais ferme un contact basse tension qui alimente la 
bobine d’un gros relais R:. Ce dernier, par l'intermédiaire des minute- 
ries, permet le déclenchement de l’électro-vanne. 

Il a été nécessaire d'utiliser deux étages de relais en raison de la 
grande différence d'intensité qui entre en jeu : 100 pA dans la cellule, 


10 À dans l’électro-vanne. On a systématiquement éliminé toute com- # 
mande par lampes, thyratrons, etc., en raison des répercussions pos- 


sibles sur le galvanomètre. 


Un dispositif d’auto-alimentation du gros relais a été rendu indis- 
pensable par la marche parfois saccadée du spot qui risquait de déclen- 


cher plusieurs fois l'électro-vanne en oscillant à l’entrée du champ de” 
la cellule : le gros relais est bloqué fermé à la première impulsion du 
microrelais et ne retombe que lorsque le spot quitte complètement le 


champ de la cellule ce qui provoque le basculement du micro- | 
relais. 


c) Les mnuTeries. — Trois minuteries sont utilisées : seule la minu-. 


_terie M, règle le temps d'ouverture de l'électro-vanne. 


A 


La minuterie M, comporte un moteur qui démarre à la fermeture du 
gros relais et qui alimente pendant un temps déterminé le circuit de: 
l'électro-vanne. Ce temps peut être réglé d’une demi-seconde à! 
1 seconde 1/2, au soixantième de seconde près. Ce réglage, fait avant 
le début de chaque mesure, est assez délicat : un temps d’ouverturé 
trop grand provoquera une surchauffe exagérée du bain; un temps 
trop petit n'aurait pas une action suffisante pour faire rétrograder lé: 
spot. 

L'expérience a montré que la quantité de chaleur apportée par l’eau 
chaude n’est pas proportionnelle au temps d'ouverture de l’électro- 
vanne, bien que la quantité d’eau débitée soit proportionnelle à ce 
temps d'ouverture. Cela peut s'expliquer par le fait qu’au moment de 
l'ouverture de l’électro-vanne, l’eau chaude doit d’abord chasser l'eau 
froide, contenue dans le tuyau et le serpentin, avant de pénétrer dans 
le bain. On peut estimer qu’une demi-seconde au moins est perdue dans 
ces conditions : on voit donc que si l’on a deux coups accidentellement 


dite ot 
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rapprochés de l’électro-vanne, la surchauffe obtenue ne sera pas deux 


È ô , 
“rs grande qu'avec un seul coup mais beaucoup plus considé- 
rable. 


Les deux autres minuteries ne servent que comme sécurité. 
La minuterie M;, réglable de 10 à 65 secondes, est mise en marche 
par la minuterie M,, et interdit pendant sa temporisation un nouveau 


PR 


R; 
110" 18 


Ms 


LACS 


Fig. 11. — Détails du montage de compensation automatique. 


- PR : Cellule photo-résistante, 

LR : Microampèremètre. 

R, : Microrelais. 
R, : Gros relais. 

M,M,M; : Minuteries. 

. Les inverseurs supérieurs basculent en fin de temporisation de la minuterie et 
reviennent à leur position primitive à la coupure du courant. 

Les inverseurs inférieurs basculent lorsque la minuterie est mise sous tension 
(début de temporisation) et reviennent à leur position primitive à la coupure 
du courant. | 
I : Inverseur : plots du haut, marche automatique ; plots du bas, marche 


manuelle (démarrage). 
C : Clé commandant l'ouverture de l’électro-vanne en marche manuelle. 


EV : Electro-vanne. 
S : Circuit de secours : sonnerie d'alarme ou mise en court-circuit -du gal- 


vanomètre. 


- Tous les relais sont figurés en position courant coupé. 
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dévart de M. Elle a pour but d'empêcher les coups d’électro-vanne 
rapprochés et d'éviter ainsi des surchaulfes du bain : elle est ee pie 
ticuliérement utile pour la mesure des très fortes sources pour lesquel- 
les l’échauffement rapide du calorimètre donne au spot une vitesse 
importante ; en ce cas, il peut arriver que le spot animé d un mouve- 
ment rapide sorte du champ de la cellule qu il actionnerait de nouveau 
à son retour, provoquant une surchauffe importante. La minuterie M: 
interdit à ce moment un nouveau déclenchement. 

La minuterie M., réglable de 30 secondes à 13 minutes, est mise en 
marche en fin de temporisation de M, et retombe à zéro au démarrage 
de M,. Elle n’arrive donc en fin de temporisation que si Mi et, par 
conséquent, l’électro-vanne cessent de fonctionner : pareille circonstance 
peut se produire, par exemple, en cas de rupture du filament de la 
lampe du spot qui n’actionne plus la cellule ; le calorimètre continue- 
rait alors à s’échauffer seul, créant une f. e. m. de plus en plus consi- 


Élongation du 
spot en mm 


Temps en minutes 


| Î 


Fig. 12. — Oscillations du galvanomètre. Les flèches indiquent 
le déclenchement de l’électro-vanne au cours de chaque cycle. 


dérable qui pourrait finir par détériorer le galvanomètre. Pour éviter 
pareil accident, la minuterie M;, arrivée en fin de temporisation, fait 
basculer un relais qui, par l'intermédiaire d’un électro-aimant, 
agit sur le contacteur du galvanomètre et met celui-ci en court-cir- 
cuit. | 

La figure 11 donne les détails du montage. 

On obtient avec ce dispositif une suite ininterrompue de cycles 
durant 1 à 2 minutes et comportant alternativement surchauffe 
du calorimètre et surchauffe du bain, ce qui se traduit par une oscilla- 
tion forcée du spot du galvanomètre de part et d’autre du zéro. La 


courbe figure 12 donne une idée du déplacement du spot sur l'échelle | 


RL 7 


en fonction du temps. Le dispositif ainsi conçu peut fonctionner sans 


surveillance pendant un temps indéfini. 


3) Conditions de fonctionnement du galvanomètre. Théorie de l’appa- 


reil. — Le galvanomètre utilisé est, comme nous l’avons dit plus haut, 
un Kipp modèle Zernike ZC à haute sensibilité en volts. Son cadre, de 
faible inertie, comporte un petit nombre de tours, il est suspendu par 
deux tils d’or dans un champ magnétique relativement important. Sa 
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résistance est de 35 ohms. La période de ses oscillations propres a été 
trouvée égale à 6,5 secondes : le décrément logarithmique est de 
l’ordre de 1,4. 

Le champ magnétique de l’aimant peut être modifié par un shunt, 
ce qui permet de fare varier les caractéristiques essentielles de l’appa- 
reil. En shunt ouvert (champ maximum) la résistance critique est 
4oo ohms, la sensibilité (en régime critique) atteint 4.107 mm/V à 
2 m. Au fur et à mesure qu'on ferme le shunt, la résistance critique 
diminue progressivement pour atteindre 250 ohms ; elle passe brus- 
quement à une valeur faible, de l’ordre de quelques ohms, au moment où 
le shunt vient au collage : la sensibilité tombe alors à 1,3.107 mm/V. 

Malgré la faible résistance des couples (10 ohms), nous avons utilisé 
le galvanomètre en shunt ouvert afin d’avoir la sensibilité maximum. 
Il était de toute manière exclu de travailler en shunt fermé, le galva- 
nomètre fonctionnant alors en régime périodique : d’autre part, la 
variation brusque de résistance critique au décollage du shunt obli- 
geait à se placer assez loin du régime critique. 

Nous avons augmenté dans la mesure du possible la résistance des 
couples afin de nous rapprocher un peu de la résistance critique. Dans 
les conditions d'utilisation, la sensibilité était de 10 mm/V. 

Nous étudierons maintenant le fonctionnement du galvanomètre. 

Les couples reliés au galvanomètre sont soumis à plusieurs f. e. m.. 
provenant : 


— de l’échauffement continu du calorimètre provoqué par la source 
radio-active ; 
— du refroidissement continu du bain causé par la détente de l'air 
> comprimé, même saturé, et par l’évaporation lente de l’eau ; 
— du réchauffement périodique du bain par l’électro-vanne. 


La f. e. m. résultante a théoriquement la forme d’une courbe en 
dents de scie ; mais il faut tenir compte du fait que la diffusion de l’eau 
- chaude dans le bain n’est pas instantanée, et que la transmission de la 
chaleur jusqu’au couple demande aussi un certain temps. On peut, 
dans ces conditions, admettre que le galvanomètre est soumis à un 
courant périodique grossièrement sinusoïdal de période T, de pulsa- 

tion w. : ‘AE 
L'équation du galvanomètre s'écrit alors, à étant la déviation du 

. spot : a ; | 

Lx + F7 + O6 — KE cos wf . (1) 


| . La solution de cette équation est la somme de l'intégrale générale de 

l'équation sans second membre et d’une intégrale particulière de 
| l'équation avec second membre. Etant donné que nous sommes en 
régime apériodique, nous avons : 


X F?— IC > 0. 


AE LE 


. 4 
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L'intégrale générale est de la forme : 

ô — Ae "it + A2e77#, î 

: 


r, et rs étant racines de l’équation caractéristique de l'équation (1). 

L'intégrale particulière de l'équation (1) avec second membre peut 

.s’écrire : 
à — Ôg cos (w/ — #). 

Mais la durée du mouvement apériodique déterminée par l'intégrale 
générale est petite devant la période du courant appliqué au galvano- 
mètre. L'expérience montre, en effet, que la période du cycle ne des- 
cend jamais au-dessous de 1 minute et reste, en général, del ordre de . 
go à 100 secondes Dans ces conditions, l'intégrale générale de | équa- » 
tion (1) s’annule assez rapidement et il s'établit des oscillations forcées N: 
du système ayant même pulsation w que le courant :. La solution de , 
l'équation (1) se réduit donc à : : 


NT ES 


à — Ôg COS (wÉ — Y). (2) 


Le galvanomètre va répondre avec un retard de phase + que l’on peut 
obtenir en calculant : 


© 


D —wôg sin (wf — &), 
25 
= ——w?0, cos (w{— %), 


nm PT EE 


et en reportant dans l’équation (1), soit : 
— 10, cos (of — +) + WF, sin (wt— »)+ C, cos (wi — y) 
— K+ cos (wf — %).. 
Cette équation doit être vérifiée pour toute valeur de £{. On obtient 
deux relations en annulant les termes en sin ou les termes en cos, ce 
qui donne finalement : 


Rent 
A mx re à 


Le retard de phase est proportionnel au coefficient d'amortissement F. 
On peut le diminuer en augmentant la résistance R des couples 
puisque : : 


F=f+T 4 


et l’expérience montre, en effet, que l’on a gagné quelques secondes : 
dans la réponse du galvanomètre en substituant des couples de roohms 
aux couples de 5 ohms utilisés au début des mesures. 

Toutefois, ce déphasage reste constant. La courbe de réponse du gal- 
vanomètre est donc constamment décalée, suivant l’axe des temps, de 
la courbe représentant la différence de température entre le calorimètre 
et l'enceinte. Ces deux courhes restent donc identiques : leur surface 
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totale est nulle dans les mêmes conditions et ce que nous avons dit au 
chapitre précédent sur la position de la cellule par rapport au o reste 
donc valable. 

Ii est toutefois bon de laisser le système évoluer pendant quelques 
cycles avant de commencer les mesures, afin que le régime de fonc- 
üonnement du galvanomètre soit bien établi; mais cette condition est 
déjà remplie par la nécessité où l’on est d'attendre l'établissement du 
régime thermique du système pour faire la première lecture du ther- 
momètre. 


CHAPITRE IV 


Pratique des mesures. 


Suivant l'intensité de la source à mesurer, on choisit un calorimètre 
de masse appropriée atin d'obtenir une élévation de température horaire 
suffisante. Nous avons été amené à fixer à demeure chaque calorimétre 
dans une enceinte déterminée, le changement du bloc-enceinte calori- 
mètre étant plus rapide que la fixation d’un calorimètre dans son 
enceinte. Cette manière de procéder permet également de se retrouver 
toujours dans des conditions strictement identiques, la position d’un 
calorimètre dans son enceinte restant toujours la même ainsi que les 
contacts des couples. 

L’enceinte étant donc placée dans le bain. on enlève le couvercle du 
‘caiorimètre qui est relié, comme nous l’avons dit précédemment, à la 
partie supérieure de la cheminée par un fil de soie. On place la source 
dans la gaine vissée au couvercle, on redescend le tout dans le calori- 
mètre par la cheminée et l’on s'assure visuellement que le contact 
thermique est convenable entre le calorimètre et son couvercle. Après 
quoi, on referme hermétiquement la cheminée. Celle-ci ne doit rester 
ouverte qu'un minimum de temps de manière à éviter l'introduction 
accidentelle de vapeur d’eau et de gaz carbonique dans l’enceinte. 

On se fixe ensuite l’intervalle de température 0, — 0, sur lequel por- 
tera la mesure, intervalle qui dépend de l’intensité de la source et de 
la précision cherchée, c'est-à-dire au total du temps de mesure. Cet 
intervalle sera toujours le même lorsque l’on voudra comparer des 
sources entre elles. En effet, en opérant toujours entre deux mêmes 
graduations de l’échelle. on élimine toutes les corrections du calibrage 


de la colonne thermométrique ; c’est là un point très important de notre 


méthode de mesure. La comparaison de deux sources se ramène, 
dans ces conditions, non pas à la mesure des élévations de tempé- 
rature horaire produites, mais à la mesure des temps mis par le 


y, 
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‘thermomètre pour franchir un même intervalle ; autrement dit les 


mesures des élévations de températures sont remplacées par des 
mesures de temps. 

La température 0: étant fixée, on amène Je bain à une température 
légèrement inférieure et on attend que l'équilibre thermique soit réalisé 
entré le bain et le calorimètre : la différence de température calori- 
mètre-enceinte va, en effet, diminuer peu à peu, des échanges de cha- 
leur s’effectuant par les fils des couples. On peut, du reste, amener 
rapidement le calorimètre à la température voulue en refroidissant ou 
en réchauffant le bain de 1 ou 2/10 de degré pendant quelques minu- 
tes, ce qui a pour effet d'augmenter considérablement les échanges de 
chaleur, puis on ramène le bain à la température convenable. 

Lorsque l’on suppose l’équilibre thermique à peu près réalisé, on 
branche l’un des couples sur le galvanomètre dont on a, auparavant, 
ramené le spot au zéro. Admettons que la température du calorimètre 


‘ soit un peu inférieure à celle du bain : le spot se trouve sur la partie 


gauche de l'échelle, ce sens ayant été choisi arbitrairement une fois 
pour toutes. Le calorimètre s’échauffant, le spot se rapproche du zéro et 
l’atteint bientôt : il s’agit à ce moment-là d’ « accrocher » la tempéra- 


ture du bain, autrement dit de mettre en route le dispositif de compen- 


sation automatique. : 
En ce but, les cellules ont été mises sous tension et le potentiomètre 
du microrelais réglé de manière que ce relais bascule franchement au 


moment où la cellule est éclairée et retombe lorsque le spot quitte la 


cellule. Ces deux conditions sont parfois difficiles à obtenir en raison 
des courants d’hystérésis de certaines photo-résistances. 
Le réglage de la minuterie M, donne le temps d'ouverture de l’élec- 


tro-vanne. Suivant l'intensité de la source et par conséquent la vitesse : 


du spot, on détermine au jugé, avec un peu d’habitude, cette temporisa- 


tion. Un temps trop long donne au spot une élongation de retour trop. 


considérable ; un temps trop court ne lui donne pas une élongation suf- 
fisante pour sortir du champ de la cellule et dès lors le spot n’actionne 
plus l’électro-vanne et part en dérive sur la partie droite de l'échelle, 
le calorimètre s’échauffant seul. On règle donc tout d’abord la minuterie 
de manière à obtenir une élongation de retour de quelques millimètres ; 
on diminue ensuite légèrement cette temporisation au cours des pre- 
miers cycles, de façon à garder une marge de sécurité suffisante. 


Les réglages de M, et M; s’effectuent pendant les premiers cycles : 


la temporisation de M, la plus convenable est de l’ordre d’un demi- 
cycle, soit 35 à 45 secondes ; la temporisation de M; varie suivant 


l'intensité de la source : pour une forte source, cette temporisation sera 


brève, de l’ordre de 1 minute, une intervention manuelle devant avoir 


lieu rapidement en cas de « décrochage » de l'installation vu la plus 
grande vitesse du spot. : 


Un dernier réglage consiste à placer convenablement la cellule de 
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déclenchement de l’électro-vanne : l'intensité de la source et, par 
conséquent, la vitesse du spot déterminent cette position. Si l’on considère 
à nouveau la courbe des déplacements du spot en fonction du temps, 
$— f(t), on voit que la tangente à l'origine fera un angle plus grand 
avec l’axe des temps pour une forte source que pour une faible source : 
la cellule dans ce cas devra être plus près du zéro si l’on veut conser- 
ver une surface nulle pour chaque cycle. 

Lorsque le dispositif de compensation automatique est en marche 

- depuis 15 ou 20 minutes, on peut estimer que le régime thermique du 
calorimètre est établi et l’on peut commencer à évaluer les tempéra- 
tures. 

Il est indispensable de faire la lecture du thermomètre à un instant 
donné du cycle, toujours le même, la température du bain ayant ten- 
dance à baisser entre chaque coup d’électro-vanne. Au moment où la 
température du bain est peu inférieure à la température 6, choisie, on 
repère donc l'indication du thermomètre au moment précis du déclen- 
chement de l’électro-vanne, en même temps que l’on note d'indication 
du chronomètre : la courbe @ — f{{) est ainsi tracée pendant une 
dizaine de cycles; par extrapolation on détermine le temps exact 4 
correspondant à la température @,. On opérera de même pour 6, et, le 
cas échéant, pour toute température intermédiaire permettant de 
contrôler le résultat final. 


CHAPITRE V 


Discussion de la méthode. 


L'étude que nous avons faite suppose le fonctionnement adiabatique 
de notre appareil. En pratique, des échanges de chaleur entre l’enceinte 
et le calorimètre peuvent se produire soit par rayonnement, soit par 

_conductibilité dans les fils et dans l’air. Le calcul et l'expérience mon- 
tirent que ces échanges sont extrêmement faibles et n’altèrent pratique- 
ment pas la précision des mesures lorsque les sources sont suffisam- 
ment intenses. 


1) Calcul des pertes de chaleur. — Nous allons calculer les pertes de 
chaleur par rayonnement et par conductibilité en supposant une diffé- 
rence de température A6 de 1 millième de degré entre l'enceinte et le 


_ calorimètre. 

a) PERTE DE CHALEUR PAR RAYONNEMENT. — Bien que nous soyons 
- très loin du cas idéal du corps noir, surtout si nous avons un calori- 
mètre en or, nous appliquerons la loi de Stefan. 


LEUR à 
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Le calorimètre et l'enceinte rayonnent proportionnellement à 0* et 
(8 + A0). La différence de l'énergie rayonnée par centimètre carré 


est : 
W = 0[05 — (0 + A0] l66A8, 


A6 étant très petit devant 6, soit, en joules par seconde et par centimètre 
carré, en prenant 0 æ 290 absolus : 


NW Tr0P 0 
et en calories par heure et par centimètre carré : 
W='A yo 
Pour un calorimètre de 30 cm?, ce nombre devient : 


W— 10"? cal/heure. 


En fait, les pertes de chaleur par rayonnement sont nettement plus : 
faibles puisque le calorimètre ne peut pas être assimilé à un corps noir. 


-b) PERTE DE CHALEUR PAR CONDUCTIBILITÉ DANS LES FiLs. — Nous 
prendrons le cas d’un calorimètre possédant deux couples : les fils de 
constantan mesurent 20 cm depuis le calorimètre jusqu’à l’enceinte, 
leur diamètre est de 0,2 mm. La loi de transmission de chaleur dans 
une barre, analogue à la loi d’'Ohm, peut s’écrire : 

Q=KT 5. 


En prenant K—0,1 pour le constantan, on obtient : 
Q— 1,1 X 10-° cal/heure. 


. En fait, les échanges de chaleur doivent être plus petits encore, caril 
faudrait tenir compte de la transmission de la chaleur à travers la paroi 
de verre qui isole le couple sur l’enceinte. 

Il faut aussi tenir compte des échanges de chaleur possibles entre le. 
calvrimètre et l’extérieur par l'intermédiaire des fils de cuivre. La lon- . 
gueur de ces fils est d'environ 1 m du calorimètre jusqu’au contacteur 
placé dans la boîte du galvanomètre. En prenant K— 1 pour le cuivre 
et en supposant une différence de température considérable entre le 
bain et la pièce, soit par exemple 1°, on trouve : 


Q = 2 X 10-* cal/heure. 


C) PERTE DE CHALEUR PAR CONDUCTIBILITÉ DANS L'AIR. — De la même 
façon, nous écrivons : ; 


Q=KŸ 54. 


tic tiens site him) nippon 0 dd à 
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Nous prendrons K— 5,7 X 10-5 pour l'air; la surface s sera celle du 
calorimètre, sait 30 cm? dans le cas considéré ; la longueur / sera égale 
au rayon de l’enceinte, 15 cm. Donc : 


Q—4 X 107 cal/heure. 


_ Le calcul montre donc que les pertes de chaleur par conductibilité et 
par rayonnement sont du même ordre de grandeur. 
On ne peut guère réduire les pertes par rayonnement qu’en utilisant 
des métaux polis. Il est par contre possible de diminuer les pertes par 
conductibilité. 
On peut réduire les pertes par le constantan en augmentant la lon- 
gueur des fils et en diminuant leur section. On peut atténuer les pertes 
par le cuivre en maintenant le bain à une température voisine de celle 
de la pièce. 
Il serait aussi possible d'augmenter progressivement la température 
de la pièce ou tout au moins de la boîte du galvanomètre afin de suivre 
constamment la température du bain; mais on risquerait, dans ces 
conditions, de provoquer d'importants déplacements du zéro du galva- 
nomètre qui viendraient fausser les mesures. 
On pourrait enfin supprimer les pertes de chaleur par l’air en tra- { 
vaillant dans le vide. Mais la complication qui en résulterait ne permet 
» pas d'envisager cette possibilité : du reste, la conservation des sources 
interdit de travailler dans le vide où toute source scellée telle qu’un 
étalon de radium risquerait d’éclater. 
>) Mesure des pertes de chaleur. — Deux méthodes permettent 
d'évaluer les échanges de chaleur : la mesure du mouvement propre 
apparent avec décalage du zéro et l'étude de la dérive du spot en 
l’absence de toute source radio-active. 


a) MESURE DU MOUVEMENT PROPRE APPARENT AVEC DÉCALAGE DU ZÉRO. — 
L'expérience consiste à provoquer une déviation du spot par un échauf- 
fement ou un refroidissement du bain, et maintenir constante la diffé- 

_ rence de température A6 entre le bain et le calorimètre en obligeant le 
spot à osciller autour d’une graduativn déterminée ô. Il suffit d'employer 
le dispositif ci-dessus décrit de compensation automatique, en dépla- | 

 çant les cellules par rapport au zéro de l'échelle. Dans ces conditions, 
 l'échauffement du bain AT au bout d'un temps donné est égal à l’échauf- 

. fement du calorimètre et les échanges de chaleurs s’écrivent simple- 


. ment : 


; Q— mcAT 


et pour une différence de température bain-calorimètre de 1 millième 
. de degré : ! 
% 8 ÂT 

Q = nc . 


19 os 
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Cette expérience a été faite avec chaque calorimètre pour différentes 
valeurs à du décalage du zéro : on obtient ainsi Un mouvement propre 
apparent AT fonction de à et par conséquent de A6. La méthode de com- 
pensation automatique a toujours pu être employée, même dans le cas 
d’un bain plus froid que le calorimètre : les échanges de chaleur avaient 
lieu dans le sens calorimètre-enceinte provoquant un refroidissement 
du système ; l’électro-vanne venait alors réchauffer le bain pour limiter 
son refroidissement permanent causé par la détente de l'air comprimé. 


Mouvement . 

propre Bain Froid 
apparent ( par rappert au calerimètre ) 
md 


o +40 
Bain chaud \ Le 


Position du zére 


+88 mm 


Calerrmétre 


LA 


PO TE PP RE 


Fig. 13. — Mesure du mouvement propre apparent 
avec décalage du zéro. 


La figure 13 montre les courbes AT— (A8) pour trois calorimètres 
étudiés. On dégage de l'examen de ces courbes les conclusions sui- 
vantes : 


— Le mouvement propre apparent AT d’un calorimètre est une fonc- 
tion linéaire de la différence de température A8 existant entre ce calori- 
mètre et son enceinte, ce qui est en accord avec la théorie. 

ME Ce mouvement propre est à peu près symétrique par rapport au 
zéro : les échanges de chaleur sont donc réversibles. 

— Si l’on considère différents calorimètres montés de la mème façon, 
on s'aperçoit que le mouvement propre apparent AT est inversement pro- 
portionnel à la masse calorimétrique mc : autrement dit, les échanges 


PR © 


PTT 
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_ de chaleur Q — mcAT sont identiques, ce qui était théoriquement prévi- 
sible. 

Le tableau suivant résume les résultats trouvés avec trois calorimètres 
montés différemment, pour un A0— 1 millidegré. 

On en déduit les corrections à apporter éventuellement à une mesure 
dans le cas d’une dérive accidentelle du zéro. Si l’on constate par exem- 
ple une dérive de 2 mm en 1 heure avec le calorimètre n° 1, soit un 
zéro décalé en moyenne de 1 mm, on aura eu un mouvement propre 
apparent de 0,4 millidegré que l’on pourra déduire, s’il n’est pas négli- 
geable, du résultat obtenu. 


| F Pen 
| o1ds 
nl de à | Métal du \ me | Qo (*) ATP Qo 
n | calorimètre | calories mé md 
| (grammes) | 
| | | | 
É Pb | 300 | 9 0,017 1,9 
3 Pb | 70 | 2,1 0,008: 3,8 | 
4 | Au | 27 | 0,8 |  0;0033 4,1 
| | x | 
(*) A titre de comparaison, rappelons qu’un millicurie de radium dégage environ 
0,141 calorie par heure. 


L'emploi de calorimètres de plus en plus petits donnant des éléva- 
tions de température de plus en plus grandes pour une même source 
permet d'augmenter la précision des mesures, mais le mouvement pro- 
pre apparent augmente de la même façon. Il y a là un écueil qui ne 
peut être évité que par la diminution des échanges de chaleur. 


b) Érune DE LA DÉRIVE DU spot. — Si l’on supprime tout apport de 
<haleur extérieure, le bain abandonné à lui-même se refroidit sponta- 
nément par évaporation ; ce refroidissement est très lent puisque le bain 
est presque entièrement clos, mais il peut être plus rapide si le bain est 
agité par de l’air comprimé, la détente de l'air dans l’eau absorbant de 
la chaleur. On peut régler l’abaissement de température horaire AT eñ 
agissant sur le débit d’air comprimé : une agitation moyenne dans le 
bain considéré peut produire un refroidissement de 5o à 100 md par 
heure. Cette valeur peut être augmentée dans de grandes proportions 
si l'air n’est pas saturé d’eau avant de pénétrer dans le bain. 
L'expérience consiste à laisser le bain se refroidir doucement sous 
l’action d’un débit constant d’air comprimé. Le spot, libéré, va quitter 
le zéro et se mettre à dériver en raison de la différence de température 
bain-calorimètre. Cette dérive, d’abord linéaire, se ralentit bientôt et le 
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ixer sur i éterminée ; la courbe 
spot finit par se fixer sur une graduation bien déte - 


décrite est de la forme D — I — e 7 (voir fig. 14). HET 

S'il n’y avait aucun échange de chaleur entre le calorimètre et le 
bain, il est clair que le spot continuerait à dériver sonne 
L’'asymptote vers laquelle tend le spot montre au contraire qu un ‘4 
de régime s'établit : La différence de température entre le calorimètre e 
le bain tend vers un maximum. l’abaissement de température AT du 


Dévistion 8 
du spot 


100 


Temps en mirutes 


-100 


320 Relrordissement du bern [m/Mdegrés) 
3004" , 


| | Fig. 14. — Étude de la dérive du spot en l'absence de source radio-active. 


I. — Courbe expérimentale : 
A : réchauffement brusque du bain; 
\ B : refroidissement progressif du bain. 
La dérive du spot tend vers une limite en raison des échanges de chaleur. . 
IT. — Courbe théorique, déduite de la courbe de refroidissement du bain, en | 
supposant nuls les échanges de chaleur. 


calorimètre suit alors exactement celle du bain. Soit à l’élongation du 
spot à l’asymptote, s la sensibilité du dispositif ; la différence de tempé- 
rature A8 entre calorimètre et enceinte est : 


AN Re 
S 


La perte de chaleur du calorimètre s'écrit encore : 
Q— mcAT pour une différence de température A6 et pour une diffé- 
x rence de température d’un millième de degré : 


AT 
Qo= nc % : 


— 
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L'analyse de la courbe, segment par segment, permet de vérifier ce 
résultat. 

Nous avons appliqué cette méthode pour chaque calorimètre étudié, 
ce qui nous a permis de confirmer les résultats obtenus au paragraphe 
précédent. 

Ces deux méthodes ont l'inconvénient de faire intervenir la masse 
calorimétrique, mais c'est une grandeur mesurable : d’une part, la 
masse d’un calorimètre peut être obtenue avec une bonne précision, la 
masse des fils étant négligeable en première approximation lorsque le 
calorimètre n’est pas trop petit ; d'autre part, les chaleurs spécifiques 
sont assez bien connues, tout au moins lorsqu'il s’agit de métaux purs. 
Il reste une imprécision sur la masse calorimétrique de l'air contenu 
dans l'enceinte qui est chauffé en partie par le calorimètre et en partie 
par l'enceinte. De toute manière, on ne peut éliminer cette quantité me 
dans le calcul des quantités de chaleur puisque les mesures portent sur 
des différences de température. 


3) Conclusion pratique. — Si l’on admet au cours de chaque cycle des 
différences de température n’excédant pas un millième de degré (oscil- 
lations du spot de 4 à 5 mm d'amplitude), les échanges de chaleur res- 
tent extrêmement faibles. De plus, ils se produisent alternativement 
dans l’un et l’autre sens : par un réglage judicieux de la position de la 
cellule sur l’échelle, on arrive à annuler tout échange de chaleur en 
donnant au spot une même élongation de part et d’autre du zéro, ou 
plus exactement en faisant en sorte que la surface totale du cycle (£, AT) 
soit nulle ; l'expérience montre que l’on obtient ce résultat en plaçant 
la cellule à 2 ou 3 mm du zéro, dans le sens de dérive du spot (fig. 1°, 
partie positive de l’échelle). Cette position de la cellule dépend de la 
vitesse du spot et, par conséquent, de l'intensité de la source mesurée : 
dans le cas d’une source très intense, le spot franchira le zéro avec une 

grande vitesse et pénétrera plus loin dans la partie positive de l’échelle 
avant d’être ramené en arrière par la surchauffe du bain. 

La précision reste cependant limitée par la dérive spontanée du zéro 
qui peut atteindre parfois 2 mm par heure. Tout se passe alors comme 

si la compensation donnait, en moyenne, une surchauffe dans l’un ou 
l’autre sens. Des mesures faites avec un zéro volontairement décalé ont 
montré que les échanges de chaleur sont encore négligeables pour des 
dérives de quelques millimètres par heure, en particulier lorsque les 
mesures portent sur de grosses sources pour lesquelles le débit de cha- 
leur est considérable. Néanmoins, il est encore nécessaire de ramener 
le galvanomètre au zéro plusieurs fois dans la journée lorsque les 
sources étudiées sont faibles. 


E. 
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TROISIÈME PARTIE 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


CHAPITRE PREMIER 


Mesures de périodes radioactives. 


Nous avons entrepris avec notre dispositif de microcalorimétrie la 
M, détermination précise de périodes radio-actives variant de quelques 
dizaines d'années (actinium) à quelques jours (radon, actinium X). 
Nous avons tout d’abord étudié la sensibilité de notre dispositif en, 
mesurant la décroissance de la chaleur dégagée par une source de radon 
dans un calorimètre de plomb pesant environ 300 g. Une première 
i} source de chaleur a été suivie pendant 21 jours, son intensité passant 
de 82,3 à 1,9 millicuries et l'élévation de température horaire variant | 
P.": parallèlement de 960 à 21,7 millièmes de degré. Les points obtenus se M 
js * plaçaient sur une courbe exponentielle avec des écarts inférieurs # 
à 0,5 p. 100. ! 
4 Cette première expérience montrait qu’il devenait possible de mesu- 
rer, avec ce dispositif, des sources d'intensité très différente. Notre 
; appareil se prête donc particulièrement bien aux mesures de périodes, ! 
: et l’on peut espérer obtenir par calorimétrie une précision au moins # 
É égale à celle que donnent les chambres d'ionisation. Il est, en effet, : 
possible de suivre directement la décroissance d’un corps radioactif \ 
pendant six ou sept périodes. *"2 


1) Radon ??Rn. — Nous avons mesuré avec notre dispositif la période » 
Eu: du radon (2*?Rn) : ce corps se prête particulièrement bien à une telle , 
étude en raison de son inactivité chimique, ce qui exclut tout risque de 
5 dégagement de chaleur provenant d’une combinaison ou décomposition : 
ARE moléculaire. < | 
La période du radon est bien connue depuis les travaux de Bothe (5), 
en 193, qui a donné la valeur 3,825 0,003 jours, et de I. Curie et 
; C. Chamié (19) en 1924, qui ont trouvé 3,823 Æ 0,002 jours. La 
Commission internationale de 1931 (29) a retenu la valeur 3.825 jours. 
S Plus récemment, J. Tobailem (56) a confirmé ce résultat et donné 
3,825 + 0,004 jours. Tous ces travaux étaient basés sur l'emploi de la 
chambre d’ionisation. 


Une source de radon en équilibre avec son dépôt actif à évolution 
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rapide (RaA + B+C+ C'+C'') émet 3 rayons « (Rn, RaA, RaC’ 
ou C), 2 rayons $ (RaB, RaC”” ou C), et un grand nombre de TayONS y 
partiellement absorbés dans les parois du calorimètre. L'énergie totale 
de transformation d'un atome Rn en RaD correspondant à ces cinq 
transitions successives est de l’ordre de 20 MeV. 

L'équilibre entre Rn et son dépôt actif à évolution rapide est réalisé 
en quelques heures et déter- 
miné par la période du RaB x AT AT. 
(26.8 minutes). Er te 

Nous avons donc attendu bé: 
2h heures avant le début 
des mesures, l’équilibre ra- 
dioactif étant alors parfai- 
tement réalisé. 

Nous avons suivi par calo- 
rimétrie une source de radon 
pendant 15 jours, l'intensité 
de cette source passant de 
263 à 17,3 millicuries et 
l'élévation de température 
horaire variant de 2,536 à 
0,167 degrés (fig. 15). Q 3 ü # 

La source utilisée se pré- Fig. 15. — Période du radon. 
sentait sous forme d'une 
ampoule scellée, de 3 cm de 
long. Elle a été préparée au laboratoire par notre camarade Vartape- 
tian que nous remercions vivement. 

Les mesures de température ont été faites au thermomètre Beckmann 
_au centième de degré (et non pas au millième), étant donné la grande 
intensité de cette source. 
> Nous avons tenu compte de la croissance du polonium dans le radon; 
le calcul montre que le dégagement de chaleur dû au dépôt actif à 
évolution lente (RaD + E +F) est encore négligeable au bout de 
15 Jours. 

L'analyse des points expérimentaux par la méthode des moindres 
carrés a conduit à la valeur de la période : 


‘ 


2,0 : Temps en Jours 


T = 3,825 + 0,004 Jours. 


Ce résultat est en parfait accord avec les valeurs publiées précédem- 
ment, bien qu’obtenu par une méthode entièrement différente. 


» 2) Actinium 2” Ac. — L’actinium décroît en émettant des rayons 6 de 
très faible énergie pour donner le radioactinium ; une faible propor- 
tion (1,2 p. 100) émet des rayons « de 5 MeV et donne l'actinium K. 
Une source d’actinium en équilibre avec ses dérivés émet 5 a (RAc, 


M, 
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ou Ac, AcX, An, AcA, AcC ou C'), 3 B (Ac ou AcK, AcB, AcC ou C”) 
et de nombreux y de faible énergie, presque totalement absorbés dans 
le calorimètre. 

La première détermination de la période de l’actinium a été faite en 
1o11 par Marie Curie (14) qui a donné la valeur 21 ans. En 1918, 
O. Hahn et L. Meitner (26), étudiant d’une part la décroissance directe 
de l’actinium et d'autre part sa croissance dans le protactinium, ont 
trouvé 20 ans En 1928, St. Meyer (39), après une étude semblable ayant 
duré 14 ans, indique la valeur 13,4 ans. En 1944, I. Curie et G. Bouis- 
sières (21), après avoir suivi pendant 12 ans la croissance de l’actinium 
dans le protactinium, donnent 21,7 ans. En 1950, F. Wagner (52) publie 
la valeur 21,7 ans. La même année, J. M. Hollander et R. F. Leinin- 
ger (27) ayant étudié, par la méthode d’ionisation différentielle, la 
décroissance d’une source d’actinium artificiel produit dans une pile 
par réaction (n.y) sur le radium, indiquent 22 ans. Enfin, en 1954, 
J. Tobailem (56) ayant suivi par la même méthode la décroissance d’une 
source d’actinium, appartenant depuis longtemps au laboratoire Curie, 
a trouvé la valeur 21,6 +o.4 ans ; la même source mesurée pendant 
7 ans au grand condensateur du service des mesures de l’Institut du 
Radium avait permis d'obtenir 21,8 + 1,4 ans. 

Nous avons repris cette même source ainsi qu'une autre de même 
origine. Le calorimètre employé était en plomb et pesait environ 300 g 
Deux séries de mesures ont été faites à 18 mois d'intervalle. La valeur 
des sources au début des mesures était respectivement de gio et 
745 mg-équivalent de radium, l'élévation de température horaire 548 
et 448 millidegrés. 


On a obtenu les valeurs de la période : 


Source 1 : 21,7 +0,4 ans, 


Source 2 : 21, +0,4 ans, 


- soit en moyenne : 21,6 0,3 ans. | 
3) Actinium X,**%Ra. — L’actinium X décroît, par émission à pour | 
donner l’actinon, qui, lui-même, conduit au dépôt artif de l’actinium, « 
AcA + B + C’ + C/'. Une source d’actinium X, une fois en équilibre 
avec ses dérivés, émet un rayonnement de {4 « dus à AcX, An, AcA et. 
AcC (ou AcC') et de 2 B dus à AcB et AcC”” (ou AcC). Un grand nom-* 
bre de rayons y de faible énergie accompagnent ces transitions et sont | 
presque totalement absorbés dans le calorimètre. | 
La période de l’AcX a été déterminée en r918 par St. Meyer eti 
F. Paneth (4o) qui ont donné la valeur 11,2 jours. Cette valeur a été. 
adoptée par la Commission internationale de 1931 (29) et depuis lors 
aucune mesure de la période n’a été publiée. Il était donc particulière- 
ment intéressant d'étudier à nouveau l’AcX. ‘4 


4 
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La source d’AcX a été préparée au laboratoire Curie par extraction de 


l'actinium. Nous avons attendu une Journée avant de commencer les 
mesures afin que l'AcX sit en équilibre avec ses dérivés. 

Le calorimètre employé était en plomb et pesait 80 g. Nous avons 
utilisé simultanément un thermomètre au millième et un thermomètre 
au centième de degré qui ont conduit tous deux au même résultat. 

Notre étude a duré 17 jours : nous avons obtenu la valeur : 


T= 11,22 Ho,05 jours, 
soit : 
À (7,15 Ho,03). 107 s-1. 
AT 


log AT miidegres 
par heure 


Temps en jours 
[4 5 10 15 


Fig. 16. — Période de l’AcX. 


La précision est de l’ordre de 5.10—*. 

Ce résultat est en accord avec la précédente détermination de 

St. Meyer et F. Paneth. 
_ La figure 16 donne la courbe d’élévation de température horaire en 
fonction du temps : cette élévation de température a varié de 266 à 
- 92,9 millidegrés par heure. La source a été repassée dans le calorimètre 
- 46 jours après la fin des mesures : l’élévation de température obtenue, 
‘de l’ordre de 5 millidegrés par heure, a permis de contrôler l'absence 
d’impuretés radio-actives de longues périodes dans cette source. 

Il semble donc bien que soit confirmée la période anormalement 
grande de l’AcX pour la loi de Geiger-Nutall (18) (42). Cette irrégularité 
_ ne semble pourtant pas pouvoir être expliquée par une discontinuité de la 
surface d'énergie (M. Z, A). ce noyau se trouvant assez loin des nombres 


magiques Z — 82 et N—126 (7) (12) (bo). 


ra" he 
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CHAPITRE II 


Comparaison des étalons de radium. 
Période du radium D. 


Nous avons comparé avec notre installation de calorimétrie, les éta- 
lons de radium du laboratoire Curie à l’étalon international et nous. 
avons étudié corrélativement dans quelle mesure on pouvait espérer 
déterminer la période du radium D par la comparaison d’étalons d’âges 
différents. 


Les premiers éléments formés à partir du radium, Rn, RaA+B+C 
+ C’ + C" constituent ce qu'on a coutume d’appeler le dépôt actif à 
évolution rapide. La période de ces éléments est suffisamment courte 
pour que l'équilibre radivactif soit rapidement réalisé : la plus longue 
période est, en effet, celle du radon (3,825 Jours); par conséquent, au 
bout de 1 mois, soit 8 périodes de Rn, le radium est déjà en équilibre 
avec son dépôt actif à évolution rapide à 2% près, soit à mieux que 
0,9 p. 100. 


Il n’en est pas de même des autres descendants du radium, 


Ra D + E + F qui contient le dépôt actif à évolution lente : la période 
du Ra D, qui détermine l’évolution de ce dépôt actif, est en effet de 
l’ordre de 20 ans; par conséquent il faudrait attendre plus d’une cen- 
taine d'années, soit 6 à 7 périodes de Ra D, pour que le radium soit en 
équilibre avec ces trois derniers éléments à 1 p. 100 près. La connais- 
sance de la période exacte du Ra D est donc très importante si l’on veut 
déterminer l'état d'équilibre d’un étalon de radium. 


Se 
Cependant, la période du Ra D est encore assez mal connue car ce corps : 


ne peut être mesuré que par l'intermédiaire de ses descendants. En 
effet, le Ra D se transforme en Ra E en émettant des rayons Ê dé très 
faible énergie, pratiquement impossibles à déceler, et des rayons 

également très faibles : le Ra E, à son tour, se transforme a Ra F 
avec une période de 5,013 jours par émission de rayons $ d’éner- 
gie: 1,17 MeV non accompagnés de rayons y; le RaF (polonium) 
enfin, se détruit par émission « avec une période de 138 jours. C’est He 
la Fa rayons B du Ra E ou des rayons « du Ra F que l’on nr 
FRAME activité du Ra D, une fois l'équilibre réalisé entre ces trois 


PO 


La première mesure de la période du Ra D a été faite en 1910 par 


LS 
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G. N. Antonoff (2) qui a étudié l'accroissement du polonium dans le 
RaD et a trouvé 16,5 ans. En 1929, Mme P. Curie et Mme I. Curie (17) 
donnent 19,5 ans après avoir étudié pendant 16 ans la décroissance 
directe du Ra D ; la même année, Mme I. Curie (20) mesurant l’accrois- 
sement du polonium dans le radon, en déduit une période de 23 ans. 
La Commission internationale de 1931 (29) adopte une valeur moyenne, 
soit 22 ans. En 1950, F. Wagner (59) obtient la valeur 25 ans après 
une étude à la chambre d’ionisation. Enfin, en 1953, J. Tobailem (56) 
ayant employé un dispositif de chambres d’ionisation différentielle 
donne 19,40 + 0,35 ans. Bref,.la période du Ra D oscille, suivant les 
auteurs, entre 16,5 et 25 ans avec une valeur probable comprise entre 
19,9 et 22 ans. 

La divergence de ces résultats nous a incité à étudier s’il était prati- 
quement possible de déduire la période du radium D de la comparaison 
des étalons de radium. 


Principe de la comparaison des éfalons de radium. — Soit x la masse 


de radium, en milligrammes, contenue dans un étalon. La quantité de 


chaleur Q émise par unité de temps, par exemple en 1 heure, sera : 
0 = %|[Q,,6,,(Ra + Rn) + KQ,(Ra) 
G Ft) 7 1) 
+ Qi, (Ra D+E+F) Fe = 220 | 


NoTaTION EMPLOYÉE. — Q,,6,,(Ra + Rn) — chaleur dégagée par 


. l'absorption complète du rayonnement à + £ + r émis par 1 mg de 
. Ra + Rn pendant 1 heure, le calorimètre étant supposé construit de 


: 


telle manière que l’absorption du rayonnement £ soit complète. 
D’après différents auteurs (18) (64), r étant l'énergie de recul du 


noyau : 
Qu+r(Ra) — 0,0252 
Qu+-(Rn) = 0,0992 (°) 
Qu(Rn)— 0,0063 ({) 
6,1307+ 0,001 cal-g par heure et par millicurie. 


Q.(Rn) — Chaleur dégagée par l'absorption complète du rayonne- 
*ment y émis par le radon (!), soit 0,0094 cal-g par heure et par milli- 


* curie. 


K — coefficient d'absorption du rayonnement y dans le calorimètre 


utilisé, soit 0,5 + 0,1, l’épaisseur du calorimètre étant 1 cm. Par consé- 


quent KQ,'Rn)— 0,005 H 0,001. 
(t) Par Rn on entend le radon en équilibre avec ses dérivés Ra À + B 
ECC LC". 


ï 
4 


RE nl 
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Qrstytr(Ra D +E + F)— chaleur dégagée pendant 1 heure par 
l'absorption complète du rayonnement « + B+y ne r, émispar 1 milli- 
curie de Ra D en équilibre radioactif avec ses dérivés. 

D'après les mêmes auteurs (18) (64) : 


Qu+r(Ra F)—0,02719 
Qg4, Ra D+E)—0,00196 
0,02911 H0,0005 cal-g par heure et par milli- 
curie. 


{— temps d'accumulation de Ra D +E +F dans l’étalon de 
radium. 

eo! — facteur de décroissance du radium pendant le temps é. 

fOat) = facteur d’accumulation du Ra F dans l’étalon de radium 
pendant le temps £. Nous admettons en première approximation que ce 
_ facteur est le même pour Ra D et Ra FE 

nee au sv 

À Ga = où] 5 So 0e ni De ae I Ca NI. CR 

Nous avons pris les valeurs de À suivantes : 

Pour Ra :)10—4,359.107* ant (T — 1 590 ans). 

Pour Ra F: k, — 1,808 an * (T — 140 jours). 

Reprenons l'équation (1) : la quantité de chaleur Q produit, pendant 
1 heure, dans un calorimètre de masse calorimétrique mc une élévation 


de température 8 telle que Q — mc8. 
Nous avons vu plus haut que nous déterminons le temps À que met 


la colonne de mercure du thermomètre pour parcourir un certain inter- . 


valle @, soit : 
(à) 
Donc finalement : 


a 
mc 5 = LTÈQ. 

On élimine la masse calorimétrique mc en comparant dans un même 
calorimètre plusieurs étalons pesés. Nous avons tout d’abord comparé 
des étalons de même âge, puis des étalons d’âges différents connus, 
enfin des étalons dont la date de préparation est inconnue. 


Comparaison des étalons de radium de même construction et de même 
âge. — Les facteurs e—/v et (hf) sont les mêmes. Le rapport des 
masses de radium contenues dans les étalons est égal au rapport 
inverse des temps mis par le thermomètre pour parcourir l'intervalle @ : 

me ho 
as lu: 


«Spies 
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Nous avons comparé ainsi les trois étalons Hônigschmid actuelle- 
ment détenus par le laboratoire Curie. 


Nioles Poids de radium Poids total 
en 1934 (*) de l’ampoule 
5 430 (**) 16,92 mg 201,58 mg 
5 422 24,78 » 343:72 » 
5 438 38,06 » 292,02 » 


(*) On a pris comme poids atomique du radium la valeur 226,09. 
{(**) Nouvel étalon international (1x, 28). 


Ces trois tubes ont été mesurés dans un calorimètre de plomb de 
300 g. On s’est servi de la même gaine de laiton pour leur introduc- 
tion dans le calorimètre. Nous n’avons pas tenu compte dans ces expé- 
riences de la faible différence de masse des ampoules : la différence de 
masse calorimétrique ainsi négligée correspondant à celle de 0,2 g de 
plomb, l'erreur commise est inférieure à 1/1 000 

L’intervalle O utilisé correspond à 3 degrés de l'échelle du thermo- 
mètre Beckmann au 1/100. On a obtenu les résultats suivants : 


: Rapport des rayonnements 
Rapport des temps Rapport des poids PP UE 
5 422 : 
=— — 1,4605 + 0,00 1,4645 + 0,01 1,4613 (*) 
5 430 4005 & 4045 3 
5 438 Set 
0 — 2,2252 10,00 2,2404 - 0,01 Non déterminé 
5 430 40 5 en 
8 - : a 
A = 1,530 + 0,003 1,535 —E 0,07 Non déterminé 
(*) Mesure effectuée à Bruxelles, en 1954, avec les chambres Kipfer (non publié). 


Le rapport des temps est donc, aux erreurs expérimentales près, 
. égal au rapport des poids. L'écart semble néanmoins un peu plus 


5 542 
important dans le cas du rapport Ge à 


Comparaison d’étalons de radium d’âges différents bien connus. — Le 
rapport des temps mis par le thermomètre pour parcourir l'intervalle de 


l'échelle O est : 
ho T4 Qù 


li 2° 0: 
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en adoptant les notations du précédent paragraphe ; les indices 1 et 2 
se rapportent aux étalons étudiés. 

Nous avons comparé deux étalons d’âges très différents, l’étalon 
international nouveau, construit en 1934 par Hünigschmid (étalon 
n° 5430 décrit plus haut), et l’ancien étalon international construit 
en 1911 (15). 

L'ancien étalon international a été construit par Marie Curie en 
août 1911 (Purification en Ra D, scellement du tube de verre et 


XN (Po) 
XNLF5) 


Temps en années 
0 10 20 30 40 50 


Fig. 17. — Croissance du polonium dans le radium. Le calcul a été fait 
en prenant pour période du radium D les valeurs 22 ans (courbe I) et 
19,5 ans (courbe IT). 


pesée). La masse du chlorure de radium anhydre contenu dans le tube 


était de 21,99 mg ; la masse totale du ‘tube 102,2 mg; son diamètre 
intérieur est de 0,9 mm; l'épaisseur de la paroi de verre est de 
0,27 mm ; la longueur de l’espace occupé par le sel est de 32 mm. Le 
sel est composé de grains très fins et occupe la totalité du volume Pr 
ponible à l’intérieur du tube. Il n’est cependant pas tassé, puis 1 
densité apparente est de l’ordre de 1. DR | 
Si l’on admet pour poids atomique du radium 226,09 la masse de 
radium élément contenue dans cet étalon était de 16,738 m 
août 1911. ÿ Es 


Nous pouvons donc calculer HR . 
P le rapport a, -dessus pour différentes 


iles de la LE des du Ra D et nous comparerons ensuite le résultat 
obtenu au rapport des poids et au rapport des rayo 

: ; nneme # 
rieurs des deux étalons. À AEMIES 


Pour l’étalon de Marie Curie, le calcul de la fonction fOut) pour 


Jim te dot sis 
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£—/5 ans (expériences faites en 1996) et Tan — 19,9 ans et 22 ans, 
donne : 

FOst) = 0,7853 et 0,7450, 
d’où : 


fat) 6 
e— hot — 00226 et 0,0214. 


QeteprpaD + ETF) 


Pour l’étalon international nouveau, on trouve de même, avec 
d— 99 ans": 


FOat) = 0,52g1 et 0,4890, 
d’où : 


AE 
Qatg+,t(Ra D + E + here 0,0195 et 0,01/4/. 


Deux déterminations du rapport ie, ont été faites, les rapports 
trouvés sont 1,0258 et 1 ,0278. 

Compte tenu de la différence des masses calorimétriques des deux 
étalons qui correspond à 0,189 g de verre dont la chaleur spécifique est 
de l’ordre de 0,2, on obtient en définitive les résultats suivants : 


ælMC | 
re — 0,9766 et 0,9784 pour Tran — 19,5 ans. 
ur — 0,9769 et 0,9788 pour Trip — 22 ans. 


+ 0,0006 


(limite d'erreur obtenue, pour chacun des nombres, à partir des valeurs 
données au paragraphe « notation employée »). 
Soit en moyenne : 
Æ(MC) 


z(N) —0;,9771-1 0,002. 


Le rapport des poids des étalons est : 


Æ(MC) 
ZÜIN) — 0,979: + 0,009. 
Le rapport des rayonnements y extérieurs mesurés à plusieurs reprises 


au laboratoire Curie depuis 1935 est : 
G 
FUN — 09775 2 0,005. 


Le même rapport déterminé à Bruxelles en 1954-1955 par Mme Joliot, 
M. Kipfer et M. Lecoin, est : 


(MC 
= —0,9775 0,002. 
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Les résultats obtenus par calorimétrie sont donc en accord avec ceux 
donnés par la mesure des rayonnements 7. 

La précision de nos résultats est de 2. 10%. Cette précision est 
malheureusement insuffisante pour nous permettre de donner une 
valeur, même approchée, de la période du Ra D. Le calcul montre, en 
effet, que la valeur de cette période influe fort peu sur le résultat : il 
faudrait obtenir le rapport cherché à 10—* pour pouvoir donner, à 1 an 
près, la période du Ra D. 

Du reste, l’erreur commise dans la mesure calorimétrique n’est pas 

seule en cause : l’imprécision sur la quantité de chaleur horaire déga- 
gée par un millicurie de radium ajoute à notre détermination une 
erreur de 6.10-* encore considérable, eu égard au résultat cherché. 
: Enfin, la quantité de radium contenue dans ces étalons est connue à 
5.10% seulement : la faible masse des étalons, la composition mal 
définie du sel de radium pesé, l'incertitude sur le poids atomique du 
radium, la très grande difficulté de la pesée, par différence, d’un sel 
particulièrement hygroscopique ne permettent pas, en effet, d’avoir 
une meilleure précision sur la masse de radium-élément effectivement 
contenu dans ces tubes. 

La précision insuffisante de notre résultat tient aussi au fait quenous 
n’avons pu faire porter notre comparaison que sur un seul étalon suffi- 
samment ancien, l’étalon de Marie Curie, car il n’existe aucun autre 
étalon pesé antérieur à 1934. 

Néanmoins, le principe de cette comparaison reste valable, et on peut 
espérer que cette étude pourra être reprise plus tard avec de nouveaux 
étalons par comparaison aux étalons Hônigschmid de 1934. 


Comparaison des étalons de radium d’âges ou de composition mal 
connus. — Si l’on ignore la date de préparation d’un étalon ou même 


né Crimes sit 


Étalon | 
Dat æ 
Fa ; Rapport . R,Pports Fees 
Ne Intensité préparation  |{calorimétrie) Y comparaison 
(millicuries) 

E 12 1,36 1907 ? 0,0820 0,0828 
27405 2 Avant 1934 0,121; 0,1194 IN 
ui ) 16 1912 1,014 1,020 

23 19 1907 1,134 15193 IN 

20 100 Avant 1920 5912 5:887 IN 


(*) Secondaire français. 


A VE 
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la date de séparation du Ra D, il n’est plus possible de calculer la fonc- 
ton : 


n 2 
Qrg4,1,(RaD+E + F) Ji ë 


e 


S. « > CAES SANS LL: . 
d’où l’impossibilité de calculer avec précision le rapport ie partir des 
Te 
ARE RE h 
mesures calorimétriques ne ; 


Nous résumons dans le tableau ci-dessus les résultats que nous 
avons obtenus par calorimétrie en regard des mesures y faites au labo- 
ratoire Curie ou à Bruxelles. Les comparaisons ont été effectuées pour 
deux étalons par rapport à l’étalon de Marie Curie, pour les trois autres 
par rapport à l’international nouveau. 


CONCLUSION 


Les expériences que nous avons faites concernant la mesure précise 
des périodes radio-actives, nous ont permis de fructueuses comparai- 
sons sur la validité des méthodes employées et l'opportunité de chacune 
d’elles. 

Les chambres d’ionisation présentent l’avantage appréciable de pou- 
voir être utilisées pour l’étude de très faibles sources radio-actives, de 
l’ordre du microcurie, alors que la méthode calorimétrique exige des 
sources beaucoup plus intenses, au moins égales à quelques centaines 
de microcuries. Par contre, les chambres d’ionisation deviendront inu- 
tilisables pour la mesure des très grosses sources (plusieurs centaines 
de millicuries ou plusieurs curies), et seule la méthode calorimétrique 
s’en accommodera : en fait, plus la source sera intense, plus grande sera 
la précision obtenue. 

Selon la nature des sources, on aura intérêt à adopter telle ou telle 
méthode : une source exclusivement y devra, en général, être étudiée 
par chambre d’ionisation, le rayonnement y n'étant qu'imparfaitement 
absorbé par les parois du calorimètre surtout si la source est faible et 
par conséquent si le calorimètre est petit. Par contre, une source a 
aura tout intérêt à être mesurée dans le calorimètre; si la source est 
fermée, la méthode calorimétrique est même la seule possible, le 
. rayonnement à étant absorbé dans le support lui-même. 

Ces deux réserves étant faites, nous conclurons en rappelant briève- 
ment les grands avantages de la méthode calorimétrique. 

La géométrie de l’appareillage est sans importance : le rayonnement 
de la source est absorbé quelle que soit la position de celle-ci à l'inté- 
* rieur du calorimètre et il est possible de la retirer et de la remettre 
entre les mesures sans prendre de précautions spéciales : il devient 

donc possible d'opérer toujours strictement dans les mêmes conditions. 
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On sait, par contre, combien les conditions de géométrie ont d'impor- 
tance dans les chambres d’ionisation. 

D'autre part, on n’est guère limité, dans le domaine des fortes élé- 
vations de température, que par l'étendue de l'échelle thermométri- 
} que, ce qui permet la mesure directe de très fortes sources, même «. Il 
ê est théoriquement possible de mesurer des sources dans un rapport 
g d'intensité quelconque, aussi grand soit-il. Bien au contraire, dans le 
s cas des chambres d’ionisation, on est limité en ce sens par la saturation 
…_ delappareil, saturation qui, par surcroît, dépend d’un grand nombre 
x de facteurs et n’est jamais parfaitement connue. 

# Enfin, la méthode calorimétrique permet des mesures simultanées de 
Ÿ radio-activité «. B et y. Il devient ainsi possible de suivre l’évolution 
1000 d'un mélange de radio-éléments émetteurs quelconques. 
Mais un tel emploi de la méthode calorimétrique n'est rendu possible 
Ut que grâce à l’automaticité de fonctionnement ‘du dispositif que nous 
+ _ avons réalisé. 
0 Le nouveau calorimètre à compensation automatique que nous avons 
mis au point a donné des preuves de son efficacité en nous permettant 
d'atteindre, dans la mesure des périodes radio-actives, une précision au 
moins égale à celle qui est atteinte avec les méthodes des chambres 
d'ionisation. D'autre part, la mesure des étalons de radium, que néces- 
4 sitait l'étude de la période du radium D, nous a montré que l’on pou- 
| vait comparer directement les masses de radium contenues dans les 
de _ étalons avec une précision qui est égale, sinon supérieure à celle qui 
résulte des pesées. Il devient enfin possible de comparer directement avec 
le même calorimètre des sources dont lerapport d'intensité est de l’ordre … 
, de 100, et l'emploi de calorimètres de poids très différents offre la pos- 
sibilité d'atteindre le rapport 10000, ce qui ne peut être réalisé par 
aucune autre méthode. 
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INTRODUCTION 


De nombreux problèmes de physique nucléaire, ainsi que les appli- 
cations pratiques des radioéléments, nécessitent la connaissance du 
nombre absolu de désintégrations par unité de temps, subies par les 
atomes d’une source radioaclive. 

La connaissance de l’activité A, à l'instant {et de la probabilité de 
désintégration par unité de temps (constante radioactive) permet de 


calculer le nombre n, d’atomes radioactifs présents à l'instant # par la 


relation bien connue : A, — On. 


Réciproquement, on peut, connaissant À et la masse atomique du 
radioélément, mesurer n, par une pesée pour calculer A,; mais ce pro- 
cédé n’est possible que pour des radivéléments de période longue et 
dont on dispose en quantité poudérable. 

Le radium parmi les radioéléments à période longue se prête parti- 
culièrement bien à ce genre de détermination, et il a été choisi avec 
raison comme étalon de radioactivité. 

1 g de radium subit 3,7 X 10° désintégrations par seconde à mieux 
de 1 p. 100 près. Le curie est la quantité d’un radivélément dont 
3,7 X 10!° d'atomes se désintègrent par seconde C’est cette unité ou 


plutôt un sous-multiple, le microcurie, que nous choisirons comme 
unité. 
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La mesure de quantités de radium contenues dans des tubes scellés 
et contenant les dérivés, s'effectue par comparaison dans les mêmes 
conditions des effets des rayonnements émis, à ceux de la source de 
l’étalon. On compare en général les effets d’ionisation produits par les 
ra}ons y émis dans des grandes chambres d’ivnisation Ces comparai- 
sons peuvent être effectuées à 1 p. 1 000 près en prenant beaucoup de 
précautions. 

S'il est assez aisé de mesurer en valeur absolue le nombre de désin- 
tégrations « par unité de temps, il n’en est pas de même pour les 
désintégrations $. Le dénombrement absolu et même relatif des rayons f 
est difficile en raison, d’une part, du caractère continu du spectre 
d'énergie des 8 s’étalant de zéro à une valeur maximum, et d'autre 
part en raison de la forte diffusion que ces rayons subissent le long de 
leur parcours dans la matière. 

Des difficultés analogues se rencontrent pour la mesure absolue du 
nombre de désintégrations par capture électronique et celle du nombre 
des transitions isomériques s’effectuant par émission de photons et 
d'électrons de conversions internes. 

Les sections efficaces des rayonnements provoquant des réactions 
nucléaires, avec formations de radioéléments négatogènes ou positogè- 
nes sont le plus souvent déterminées par la mesure de l’activité absolue 
du radioélément formé. Réciproquement celle-ci jointe à la connais- 
sance de la section efficace, permet de déterminer le flux du rayonne- 
ment transmutant ou la densité, si l’on connaît la vitesse des particules. 
C'est ainsi par exemple que l’on mesure couramment les densités neu- 
troniques. On conçoit, par ces quelques exemples, l'intérêt de l’étude 
des meilleures méthodes pour mesurer les activités £. 


Les méthodes d’étalonnage. — A) LORSQU'ON CONNAIT L'ÉNERGIE DE 
DÉSINTÉGRATION PAR ATOME, il est possible, soit par microcalorimétrie, 
soit par effet d’ionisation dans un gaz, de mesurer l’énergie totale 
libérée dans un temps donné par la source et d'en déduire le nombre 
de désintégrations par unité de temps. Mais aussi, faut-il tenir compte 
de beaucoup de facteurs qui rendent ces mesures délicates lorsqu'on 
désire atteindre une précision d'environ 1 p. 100. Il faut connaître avec 
le plus de précision possible, la forme du spectre d'énergie P, sa limite 
supérieure pour calculer l’énergie moyenne emportée par ces rayons. 
En outre, des rayons y accompagnent souvent ces désintégrations (spec- 


- tres complexes) et il faut connaître la fraction de leur énergie absorbée 


dans le calorimètre, ou dans le gaz de la chambre d’ionisation. Comme 
nous l’avons déjà signalé, les effets de diffusion des rayons dans les 
parois des chambres d'ionisalion, joints aux absorptions dans la 
matière de la source ou de son support, des rayons de très faible éner- 


Bic du spectre, sont difficiles à calculer avec précision (2), (3), (17), 


A] 
é 


(72), (76), (86). 
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B) On PEUT D'AUTRE PART ET C’EST LA MÉTHODE LA PLUS UTILISÉE, 
dénombrer les particules émises par unité de temps, en employant un 
détecteur convenable, compteur Geiger-Müller, compteur à scintilla- 
tions ou autre détecteur capable de déceler l’arrivé de chaque rayon. 


a) Méthode de l'angle défini. — Des corrections difficiles à calcu- 
ler, de même nature que celles qui ont été envisagées plus haut, notam- 
ment celles dues aux effets de diffusion et d'absorption, d'autant plus 
fortes que l'énergie est plus faible, diminuent la précision de cette 
méthode ; il en est de même lorsqu'on compare l’activité d'échantillons 
de radio-éléments de nature différente, cette méthode a été perfection 
née par l’emploi de détecteurs comptant dans l’angle 4r les rayons f ; 
elle est dite méthode du « compteur 4x », nous en dirons quelques 
mots. 


b) Compteur 47. — La source de rayonnement est placée à l'mté- 
rieur du compteur, ce qui demande des manipulations préalables pou- 
vant durer une vingtaine de minutes, sinon plus. 

Ceci limite La méthode à la mesure d’échantillons dont la période est 
au moins supérieure à environ 10 m. La réalisation et la mise au point 
d’un compteur à angle 4r sont aussi très délicates. Par contre, la préci- 
sion de la méthode est généralement indépendante du schéma de 
désintégration, ce qui permet de l'utiliser pour l’étalonnage d’un grand 
nombre d’émetteurs 8. 

La précision de la méthode est de quelques pour-cent, plusieurs cau- 
ses d'erreurs étant à considérer : 


1) L'erreur principale peut provenir de l'absorption du rayonnement 
dans la matière de la source : elle est de g p. 100 dans le cas du S°Co, 
dont le spectre d'énergie des rayons 8 a un maximum de 0,306 MeV 


(87). 


2) Si l’on compte séparément les impulsions provenant de chaque 
moitié du compteur dans un angle de 2x et si des particules sont diffu- 
sées en arrière, certaines peuvent être comptées deux fois. 

On améliore ce résultat en comptant les impulsions en coïncidences 
qui sont déduites du nombre d'impulsions enregistrées dans un angle 4x 


(56). 


3) Quand l’étalonnage porte sur des noyaux émetteurs de particu- 
les $Ÿ la désintégration pourra se produire aussi par capture d’un 
électron ; la précision du résultat dépend de la précision avec laquelle 


on connaît le rapport de capture. La méthode dans ce cas nécessite la 
connaissance du schéma de désintégration. 


En général, la préparation et la mise en route de chaque mesure 


demandant un temps assez long, cette méthode ne peut être utilisée 
pour des mesures en série, De plus, elle est limitée à la mesure 


d'échantillons de très faible activité (de l’ordre de 1/10 de microcurie) 
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et comme nous l'avons déjà vu, la méthode ne peut être utilisée pour 
l’étalonnage d’isotopes de courte période (inférieure à environ 10 m). 

L'objet principal de notre travail a été d'étudier et de réaliser au 
Laboratoire Curie, une méthode absolue de mesures d'activités, fondée 
sur la mesure des coïncidences B—}et;—+. Cette méthode, que 
J. L. Putman (75) a été l’un des premiers à mettre en œuvre, ne peut 
naturellement être employée que lorsque des rayons y sont associés à 
la désintégration £ ; le schéma de désintégration est supposé connu. 
Des comparaisons ont été faites entre le résultat de cette méthode et 
ceux obtenus par la méthode d’ionisation utilisant des chambres- 
condensateurs remplies soit d’air, soit d’argon. Les mesures absolues 
que nous avons faites par ces méthodes couvrent une étendue de 1 à 
100 pC environ. 


CHAPITRE PREMIER 


Considérations générales 
sur la méthode des coïncidences 
appliquée à la mesure des activités. 


Au congrès de la Commission Internationale des Etalons, Unités et 
Constantes radioactifs réuni à Stockholm en 1953, les rapports présen- 
. tés par W.E. Perry (72) du «National Physical Laboratory » (U. S. A.), 
_ ceux de J. L. Putman (76) et de D. B. Smith (86) de l” « Atomic 
Energy Research Establishment » (G. B ) suscitent d’après les résultats 
exposés, un nouvel intérêt pour la méthode des coïncidences. 
On lui préférait jusqu’à ces temps-ci la méthode du compteur Un, 
car on reprochait à la méthode des coïncidences le mauvais rendement 
du compteur G. M. et l’utilisation d’un temps de résolution trop long. 
H. H. Selliger et A. Schwebel (85) sont les premiers à utiliser des 
compteurs à scintillation pour la numération des rayons y; nous nous 
sommes efforcée de mettre au point une installation à coïncidences qui 
fonctionne avec des compteurs à scintillations et un temps de résolu- 
tion très bref, pour améliorer le plus possible la précision de la: 
méthode. 


Principe de la méthode. — Il convient tout d’abord de définir ce que 
sont des rayons en coïncidences dont il sera question dans cet exposé. 
On considère que deux rayons f ou y sont émis simultanément, s ils 

_ sont en coïncidences dans un intervalle de témps inférieur au temps de 
résolution de l’installation à coïncidences. 

. Nous avons étudié la méthode des coïncidences en vue de la détermi- 

. nation du nombre absolu de désintégrations par seconde, c’est donc 
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uniquement cet aspect de la méthode que nous analyserons par la suite. 
Une des premières remarques à faire touche à la précision de la 
méthode liée à la connaissance du schéma de désintégration du nuclide 
dont on veut déterminer l'intensité radioactive. Plus le schéma de 
désintégration est complexe, plus la précision de la méthode est faible : 
il faut donc tenir compte des différents facteurs qui peuvent intervenir, 
la période d’un état métastable. les efficacités des rayonnements dus à 
la transition par capture ou à l'effet de conversion interne, etc. 
Etudions le cas d’un schéma très simple où deux rayons 
de nature différente sont en coïncidences (un £ et un Y 
P par exemple). Les coïncidences entre les deux rayons, og 
Y et y sont détectées par deux compteurs suivis d’un sélec- 
teur de coïncidence, chaque appareil de détection étant 
sensible à un seul genre de rayonnement. 
Dans ce cas, le nombre de coïncidences détectées par seconde s’ex- 
prime par la relation : 


NEO ses : 
Ne 08.0, ITog.w,.e3.e, LE à 
où : À est le nombre absolu de désintégrations par seconde, 
N, — nombre de couiïncidences nettes, 
eg et p, les rendements des compteurs. 


Le rendement est exprimé par la relation suivante : b — w.e où w est 
l'angle solide efficace et e l'efficacité du compteur pour une énergie 

donnée du rayonnement. L'efficacité d’un détecteur se définit généra- 
lement comme étant le rapport entre le nombre de rayons comptés par 
le compteur et le nombre de rayons qui arrivent dans la partie sensible 
du détecteur. 


; e 
L'expression du nombre de rayons B et de rayons y détectés par cha- 
que compteur est ainsi formulée : 


Ne = .08 N,—=X.p.. 2.1 


Dans ces conditions 3 est obtenu par la relation très simple entre 
N:, N, et Ne ; 


DIE Re ni L 


JL 
[4 

La méthode” des coïncidences permet dans ce cas de déduire le nom- 

bre de désintégrations par seconde X de valeurs directement mesura- 
bles : Ne, INSINTE 

nf 

| Dans cette formule, les efficacités des appareils de détection n’inter- 

Tes pas. Elle peut être appliquée en raison de la simplicité des 

schémas de désintégrations qui contiennent dans une proportion supé- 

rieure à la précision de mesure, un rayon £ émis par désintégration, 
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suivi d’un ou de deux photons y; et y: en cascade (Seb es), 
(4), (95). 

Au cas où le schéma de désintégration est plus complexe, ou si les 
coïncidences ont lieu entre deux particules identiques (le cas de deux 
photons par exemple), X est exprimé par des relations qui différent 
selon le schéma de désintégration et où peuvent intervenir les efticaci- 
tés des détecteurs. | 

Dans la pratique, on doit tenir compte de différents autres facteurs 
qui limitent la précision de la méthode, à savoir la forme de l’échantil- 
lon, les coïncidences fortuites, les corrélations angulaires, etc. Nous 
reprendrons en détail au chapitre III la discussion des conditions qui 
limitent la précision des étalonnages absolus par la méthode des coïn- 
cidences. 


CHAPITRE II 


Les installations. Caractéristiques et fonctionnement. 


A) Installation à coïncidences pour la mesure de source de faible 
intensité radioactive (de l’ordre du microcurie). — Nous avons mesuré 
lactüvité absolue d'échantillons d'environ 1 mC, avec une installation à 
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Amplificateur linéaire 


Fig. 1. 


coïncidences comprenant un compteur Geiger-Müller (:) à fenêtre de 
-mica (2,5 mg/cm?) avec préamplificateur à cathode suiveuse, un comp- 
teur à scintillations avec cristal d'INa (T1) (d — 25 mm), un photo- 


(:) Pour abréger, nous appellerons le compteur Geiger-Müller par les initia- 
Jes G. M. et le compteur à scintillations par les initiales P. M. 
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Pour étalonner avec précision un échantillon dont le nombre de 
désintégrations par seconde 2 est grand, il faut diminuer le plus pos- 
sible Le temps de résolution, sans introduire de pertes de coïncidences. 
C’est pourquoi nous avons mis au point une installation qui fonctionne 
avec des taux de numération élevés (4o 000 coups/min) et un temps de 
résolution de 0,3 à o,2 x 107 sec. Nous avons entrepris d'améliorer 
en premier le taux de numération du compteur 8 qui est d'environ 
8000 coups/min, pour un compteur G. M. ordinaire. À la sortie du 
compteur G. M. a été adapté un dispositif interrupteur de décharge 
conçu au Laboratoire des Constructions électriques du C. E. À. à 
Saclay (S.-et-0.). 

D'autres auteurs (24), (25), (32), (37), (74); ont conçu dans le 
même but des schémas basés sur des principes différents, nous avons 
préféré adopter celui de P. Picard et Rogozinski (73) en raison de la 
simplicité de son schéma de structure et de son fonctionnement. 

Ce dispositif consiste en un monovibrateur qui limite la décharge 
dans le compteur (fig. 3) et fonctionne durant un temps inférieur 
à 1o—7 sec, après le déclenchement de la décharge. Le début de 
l'impulsion est bien défini, son amplitude peut atteindre plusieurs 
dizaines de volts, et en plus, le temps mort du compteur est sensible- 
ment réduit, de 200 X 10° sec à 10 sec. L’allure de l'impulsion 
obtenue est représentée par la courbe II de la figure 4. La courbe I 
représente la forme de l’impulsion sortant du compteur G. M. en l’ab- 
sence du monovibrateur. 

Nous avons étudié le palier du compteur G. M. muni du circuit à 
réaction, palier qui est représenté par la courbe de la figure 5. On voit 
que le palier qui s'étend sur 150 V avec une pente de 3 p. 100 pour 100 V 
est très bon pour un compteur usagé, ceci résultant de la diminution 
du temps mort et des impulsions parasites. 

. Nous avons mesuré le taux de numération maximum — sans pertes 
importantes — du compteur G. M monté avec le monovibrateur, en étu- 
diant La décroissance d’un élément de courte période. Dans notre cas, 
c’est l’émanation du thorium qui a servi à cette étude, dont la période 
est de 51,5 sec. La méthode consiste à comparer la courbe de la décrois- 
sance apparente trouvée expérimentalement avec la courbe de décrois- 
sance réelle ; la différence entre le taux de numération obtenu expéri- 
mentalement et le taux de numération vraie représente la perte de 
comptage. Nous avons effectué des mesures dont chaque série se com- 
pose de mesures de 3 à 5 min, espacées à des intervalles réguliers pen- 
dant environ go min. Chaque numération étant effectuée dans un cer- 
tain intervalle de temps, nous avons dû calculer les valeurs de N:,, 


N;,... N;, nombres de chocs au temps fi, do .. . 4, (c’est-à-dire comptés 
au début de chaque mesure). 
NS Ne 


\ n À 
. N, représentant le nombre de chocs comptés dans les 
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monovibrateur utilisé avec le compteur £. 


: V. 
Fig. 4. in 
Courbe I : Forme de l’im- 
pulsion sortant du comp- 
teur B sans réaction. 


Courbe IT : Forme de l’im- 
pulsion avec le monovi- 


I 
Jens réaction 


I 
Avec réaction 


brateur. 
ni 
32400 © 
90.000 & 2 : = © © 
È / 
4 
à H 
à : 
SO 
AT ESS ! 
Q 1 
TN 
à. 4 
Sopeir 
SRE 
on: 
10.000 à É 
: 
» 
, 
5.900 © 
lensions en volts 
1400 1450 1500 1550 1600 1650 1700 . 1750 1800 
Fig. 5. — Palier du compteur B de construction C. E. A., avec dispositif 
interrupteur de décharge, après 26 mois d'usage, 
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intervalles de temps 04, 0... 


avons calculé les valeurs de N;,, N, : 


[12 


3.II N = fn, ed? 


(] 


mat N, = 


Fig. 6. — Installation pour la 


Nra 
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0, et x, la constante radioactive, nous 
LENS des relations suivantes 


—)0n 


À 


mesure des coïncidences ÿ — y. 


L 
# 
L 
4 
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Gette expérience nous a indiqué jusqu’à quelle limite les pertes de 
numéraüon sont relativement faibles ; cette limite correspond à des 
taux de numération d'environ 40 000 coups/min pour le cas de l’instal- 
lation à coïncidences rapides. Le circuit à réaction adapté au compteur 
G. M. nous a permis, d’une part, de réduire sensiblement le temps uti- 
lisé par l'impulsion provenant du compteur pour déclencher le sélec- 
teur à coïncidences, d’autre part, d’améliorer le taux de numération 
du compteur G. M. d’un facteur 10 et de réduire le temps de résolution 
(de l’ordre de 10—7 sec), sans qu’il y ait de perte de cvïncidences. 

Pour la détection des rayons y, nous avons utilisé la même installa- 

tion, décrite précédemment. 

L'installation à coïncidences ;— ÿ comprend deux compteurs à scin- 
üllations identiques montés de la même manière que dans l’installa- 
tion décrite précédemment. Les compteurs sont placés symétriquement 
par rapport à la source et l’on peut déplacer l’un par rapport à l’autre, 
de manière à varier l’angle entre les deux compteurs à scintillations. 

- La figure 6 représente l'installation à coïncidences utilisée, comprenant 
les compteurs à scintillations. 

L'installation fonctionne avec un temps de résolution de l’ordre de 
de 107 sec. Le tableau [ compare les résultats obtenus pour la mesure 
“absolue d'activité $ d’une source étalon, quand on varie le temps de 

_ résolution. 


TaBLeau I 


- Comparaison des résultats obtenus pour différentes valeurs 
du temps de résolution. 


Installation utilisée pour l’étalonnage 


de sources plus intenses 


| 
Installation utilisée pour l’étalonnage | 
de sources faibles | 


A 
Étalon Co 8,95.10—1ue + 1p.100| Étalon Co | 10,2 ue + 3 p. 100 
ea | _ — — | — _ 
. |Différence| ,, : . RÉ | Différence 
dy Le Coïncidences Résultats s es ï Coïncidences Résultats see 
s, KES : fortuites de le fortuites | £, al 
k Re (en l'étalonnage| 4, l'étalon (en J'étalonnage| }, étalon 
pen psec coups/minute) en [Le p. 100 coups/minute) en LC (p. 100) 
4 | k 
À # 
1,8.r0-5 188 8,82 1,4 130 Le 8 
Gi 174 8,99 0,5 102 10, 4 
0,6. 142 9,09 1,6 83 10,5 3 
50:3- 25 755 16 71 10,6 4 
0,1 17 6,90 22 47 | 12,0 17 
E- | | 
= . 


ER SMONE KECCES 
©) Msteleson gaur meESurES shsolues par eîfet d'ioaisation. — Le 

cumarz É'usnssatenn æ reyaus y- — Un faisceau de rayons Y Cana- 

, Be à lande d'écrans de plomb pésètre dans Le chambre. Le courant 
D Sumabue db pa :heurption de ces rayons, dans le gaz de le | 


chambre. æ JOUE EXPEESSUE 
35 a—[N.y Lie GE + an + A) Re. =|K 


au = X- aumbre de desntevrations se, 

x g_. munbre de; éme par dantégration. 

is. Tenerge des photsss. 

L Logueur de b chambre. 

æ + nà. cocfErient d'absorpüce Raéaire total. 

E+rrr- Le 
tue. ex. 

| æ_ nombre de molecules dans le gaz, 
L Ke 
2 ex. 


œ ange sobde utbse. 


En mecurzm le courant d'iomsation. on peut seek RC 
désuigranons par seconde, le schéma de désintégration étant connu | 
æns que Feffivacnte de le chambre pour l'énergie + ke des rayons 200 

M P_ Savel 2 déterminé cette efBcacité pour des photons dont l'é 2er 
ge s'étend de 20,6 keV à 2:93 keV et a tracé la courbe de rende= 


nergs de 300 keV_ Nous avons calculé les coefficients d'ah 
des ravous - par Feffet photaélectrique. l'effet Compton et Fe 

Este compris dans l'expression du courant d'iomsation Fe es 
Ewrmales douces par Sauter et Hulme, Klein et Nishina, Bethe et 
Heler M P_ Savel décrit en détail la chambre et son fonctionne- 
k ment dns ue article paru aux Cahiers de Physique en 1944 (80). Nat as. 
avoas étrloumé avec cette chambre des radivéléments émetteurs 4 
| ræyous 7 doat les énergies varient de 0,66 MeV (***Cs) à 2,76 MeV (%Na Se 
L'intnsité de ces préparations était supérieure à 100 uC. Re 


CHAPITRE III 


Les étalonnages absolus : RER EP de 
marche des expériences et résultats. e 


Ce chapitre traite des conditions pour obtenir une bonne précision de 
mesure et des résultats obtenus. Le tableau III les résume. 


2} La préparation des échantillons à étalonner. — Non sie à 
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contrôler au cours de nos expériences les résultats obtenus par la 
méthode des coïncidences à l’aide de mesures faites par d’autres métho- 
des : compteur 4x, compteur à liquide et méthode de l’angle solide 
défini. Pour comparer nos résultats entre eux, nous avons préparé des 
échantillons d’une même solution mère, par la méthode des parties 
aliquotes (30). 

La solution appelée « solution mère » sert à la préparation des autres 
solutions qui, après dilution convenable, sont utilisées à leur tour pour 
la préparation des échantillons de plus faibles intensités. Elle sert aussi 
à la préparation des échantillons de fortes intensités qui sont étalon- 
nés avec la chambre d’ionisation. En tenant compte du rapport des 
dilutions on peut comparer les résultats obtenus par les différentes 
méthodes. 

Pour éviter les erreurs qui pourraient provenir de la dilution par la 
méthode volumétrique, il est prétérable d'effectuer la dilution par 
pesée. Nous avons utilisé pour la préparation des échantillons une 
microbalance dont la précision est de 0,002 mg. Le temps de chaque 
pesée est chronométré de façon à pouvoir faire la correction due à l’éva- 
poration de la solution ; nous avons déterminé au préalable quelle est 
la quantité X de solution évaporée par unité de temps. Les supports de 
sources étaient en formal-vinylique ou en chlorure de polyvinyle, d’une 
épaisseur de 5 à 10 ug par centimètre carré. Les échantillons de ?*Na 
ont été préparés d’une solution contenant 0,1048 + 0,0001 g de CO;Na: 
irradié dissous dans 10 cm d’eau ; les solutions de sels de 5°Co, #Sc et 
de ‘*7Cs, chimiquement pures, provenaient du Laboratoire national de 
Oakridge (U.S. A.). Les solutions de ??Na et ‘Au ont été spécialement 
préparées par le Laboratoire de radio-isotopes de Harwell (Grande- 
Bretagne), pour des mesures absolues de comparaison. 

Une solution d’or homogène pour la préparation d'échantillons radio- 
actifs est assez délicate à réaliser, à cause de l'instabilité des sels solu- 
bles d’or qui, en solution neutre, précipitent sous forme colloïdale. La 
méthode adoptée par le Laboratoire de Harwell, que nous avons utili- 
sée par la suite, consiste à dissoudre une feuille d’or battue dans le 
minimum d’eau régale. L’excès d’acide étant enlevé par filtrage avec 
une pompe à vile, le précipité est ensuite dissous dans une solution à 
2 p. 100 de CNK, on obtient ainsi le complexe Au(CN);K. 

Cette solution présente deux inconvénients : | 

Elle n’est stable que si son pH est maintenu entre 2 ets, sinon le sel 
s’hydrolyse en solution neutre et l’on obtient un précipité colloïdal 
jaune. - k 

Deuxièmement, elle est volatile, ce qui rend très délicate la prépa- 
ration par pesée des micro-échantillons. pau 

On a constaté expérimentalement que la correction de pesée était de 


0,1 mg par minute à cause de l’évaporation de la solution pendant la 
durée de la pesée. 


Annales de Physique, 1959. II 


“ 
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Pour vérifier l’homogénéité de la solution, nous avons étudié les 
RÉ À D TE RU 
écarts sur la mesure de l’activité spécifique, obtenue par l’étalonnage 
d'échantillons préparés en parties aliquotes. 
Le tableau ci-dessous résume les résultats obtenus : 
Tagceau Il 
: | | 
( Poids | A/M fe | Poids A/M | 
|Écarts de en | Écarts | de en - 
p.100 |l’échantillon| désint. par He CO Een désint. par 
(en mg) |  min/mg [l Fchanidion sec/mg 
Re | ; 
I 26,485 7,30 -10$ 2 | 5,690 1,585.104 4 
1 
| 4 
18Au | 5 4,635 7,414 .10% Na | o,3 | 1,065 a] T;500 710 
| | : 
| 2 
0,5 9,601 7,070. 10% |. 0,6 4191 . | 1,568.10t | 
| | 
| 
3 LOL OBS TO: 251 83;985 (ASC OS . 
| j 
à = - 
4 
A = activité absolue. f 
M = masse. | 
B) Les étalonnages par la méthode des coïncidences. — Nous avons. | 
utilisé la méthode des coïncidences pour étudier l’étalonnage absolu 
des radioéléments suivants : ??Na, 5Co, “Sc, 2#Na, 5*Cu et ‘Au. | | 
(24) 57 0.059 | 
(5+) 
250 | 
L 
133 
(D+) (] 
Fig. 7. Fig. 8. 
Schéma de désintégration du *##*Na. Schéma de désintégration du Co. 
ré 
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Quand le schéma le permettait, nous avons étudié les deux méthodes, 
fondées sur la mesure des cuincidences £ — + et celle des coïnciden- 
ces y — y. Nous verrons en détail à la fin de ce chapitre les résultats 
obtenus par la méthode des coïncidences et par les méthodes de contrôle, 
ainsi que la comparaison de ces résultats avec ceux obtenus dans 
d’autres laboratoires. 

On démontre que dans le cas du ?*Na, 5°Co et #5Sc, lé nombre absolu 
de désintégrations par unité de temps (XX) est exprimé par une rela- 
tion identique à la formule 3.], en raison de la simplicité du schéma 
de désintégration (fig. 7, 8 et 9) qui se compose d’un À suivi par deux y 
en cascade : 


198 
RARE 
-\v99% +1% 
ss .09 
v0.01% 
0.41 
(0+) 0 
0 
Fig, 0. Fig. 10. 


Schéma de désintégration du Sc. Schéma de désintégration de l’I°5Au. 


ain N,=2(P,, + p,.) 
Ne —= MC (p8e+, QU pee.) 


[II Nix Ns  JC'PR(Py À Pre) 
À Ne 1 JCP BP y: + Pye) ds 


DICE 


Ne: N,, et N,, sont les taux de numération des particules Ê et y; pg» 
ve et P,, sont les rendements des appareils de détection et 3 est le 
nombre absolu de désintégrations par seconde. 

Cas DE L't*#Au. — Dans le cas de l'‘‘#Au, le schéma de désintégra- 


tion représenté figure 10 (20) (38), étant beaucoup plus complexe 
nous avons tenu compte de la proportion des différents rayonnements 
émis. 

Nous dénommons eu, eg, ... etc. les efficacités du compteur pour 
l'énergie maximum de chaque spectre B émis par désintégration, €,,, 
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e mn désignent les efficacités du compteur à scintillations pour 
PTE 


ou re énergies des photons. Il est à remarquer que pour les pho- 
tons d'énergie supérieure à Loo keV, l'efficacité du P. M. est sensible- 
ment la même. On a donc : 


TagceAU III 


A —  _— 


| 
: | Énergie : 
Proportion Nature (correspondant Efficacité 
de chaque rayonnement du au maximum des 
(pour 209 rayonnement du spectre compteurs 
désintégrations) pour les 8) 
09 8 0,959 MeV ep 
96,7 Ÿ 0,412 MeV en 
0,8 e) 0,290 MeV ep 
| 
0,8 Y 0,676 MeV y, 
4,7 | (pa 0,330 MeV e 
(Conversion 
À interne) 
| | 
4,1 X 0,08 MeV lys 
(Conversion 
interne) 


On a négligé l’embranchement qui correspond à 0,5 p. 100 du 
nombre total de désintégrations. L'efficacité du compteur G. M. est la 


même pour les 8 qui forment un spectre avec la limite maximum à. 


0,959 MeV et pour les e— de 0.330 MeV (raie monochromatique) ; c’est 
pourquoi on est obligé de déduire du nombre de désintégrations par 
unité de temps (XX) Gbteau par coïncidences, 4,1 p. 100 dus aux élec- 
trons de conversion interne qui sont comptés par le G. M. et qui ne sont 
pas comptés en coïncidences. 


Ea déduisant du nombre de 8 GDS ceux de conversion interne 
on a les relations suivantes : 


Na == 0,998 JV gw a ER à 


3.III N} = 0,907 e,;w + 0,041 Te. 0 
N;— [0.957 ege,, + 0,041: ege,, |)Cu? 
NB X Ny _ JUegu* 0.957 ey, osoire,,) 
Lu NP IVegu*(o 957 e;, +0,04 ex) . 
| Ng x N, 


TN 9 à 0,2 p. 100 près. En 
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Les coefficients sont obtenus du schéma de désintégration de 


l'15Auù (10), (38). 


C) Les mesures pour la méthode des coïncidences y — +. — 1) Dans 
LE GAS DES COÏNCIDENCES ENTRE DEUX PARTICULES IDENTIQUES, c’est le cas 
î ? ” ë = Q / » 
de deux photons, l'expression de X, n’est pas indépendante de l’effica- 
cité des compteurs : 
N = X(p; — 09) 


5.III N,,— IC(P4 + po) 


Ne DOTE TT 


6. Ni X Nys  Mipi + pa} 
; Ne ErT 2pi0s9 
d’où : 
+ N,, >< Ny Pa << pe 
ie No fer paf : 


Si : 

P4 — O2; 

on a : 
N,, x N,, S 4) 2p? D 
Ne Ma29C LT 

d’où 
NN, 
“OU 6 Use 


Dans ces relations les différentes valeurs de Ne N,, etc., ont la 


même signification que dans les formules 1, 2, 3 et 4.IIT. En compa- 


PA pe , 
rant les formules 6 et 7.III, on trouve que le terme Gi ee eSt égal 


à 0,250 quand les rendements sont égaux. On a représenté la variation 
de l’efficacité déterminée expérimentalement en fonction des différentes 
énergie des rayons y. L'étude a été faite avec le cristal d INa utilisé au 
cours de nos expériences et qui avait les dimensions suivantes : dia- 
mètre : 4,5 cm et épaisseur : 5 cm. 

La différence entre nos résultats et ceux trouvés par les auteurs 
étrangers (5) ne dépasse pas 6 p. 100; dans le domaine : ne 
comprises entre 0,511 MeV et 2,62 MeV. Au Fes de la courbe d’e ca- 
cité nous avons calculé le terme o4p2/1p1 + p2)° et pu a poses 
que sa valeur est de 0,250 + 0,8 p. 100 dans le cas du ‘Co, e et Sc, 
et de 0,247 + 1 p. 100 pour les y du Na (0,511 et 1,33 MeV). 


2) Les GORRÉLATIONS ANGULAIRES. — Dans le cas où les ns 
i i i ésent > certaine corrélation 
ments émis par désintégration présentent une € 
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angulaire, il faut tenir compte de cette répartition anisotrope des 
rayons ; dans le cas contraire les valeurs Ne; N, et N, ne sont plus 


correctes. 

Les corrélations & — y. — Les résultats des travaux de différents 
auteurs (63), (39), (46), qui ont eu comme objet l'étude des cortéla- 
tions 8 — y ont montré que dans le cas du 5°Co, ?*Na, “Sc et Au, il 
n’y avait pas de corrélation angulaire entre la particule $ émise par 
désintégration et les rayons y 


Les corrélations angqulaires-ÿ — y. — Après Dunworth (35) qui a 
le premier émis l’hypothèse d’une répartition angulaire non isotrope 
dans certains cas où deux photons sont émis en cascade, Hamilton (4f) 
a étudié théoriquement la question en 1940. Plus tard d’autres auteurs 
ont généralisé ces résultats (39), (77). La fonction de corrélation W(6) 
pour deux rayons successifs est de la forme : 


i=l 


8.III W(8)= 1 + Ÿ a cos’ 8. 


(= | 


Le coefficient a; dépend à la fois des ordres polaires /, et /,, des 
rayons y émis, et des spins 71. 7», Ja des états initial, intermédiaire et 
final, z étant plus petit ou égal à la plus petite valeur de /;, Let 7e. 

On voitque W(8) est une somme de puissances paires de cos 6. 

On trouve dans les tables (64), (7), (41) les valeurs du coefficient a; 
en fonction de /;, / et j+. Dans le cas du ?*Na, 5°Co et du “Se, la désin- 
tégration est de la forme : 


. li . le . 

DER ET 
+ E(2) E(2) 

HS se 20 


Dans ce cas : — 2 et la fonction de corrélation angulaire du ?“Na, 
#6Se, 50Co est la suivante : 


9H W(9)= 1 + a cos? 0 + a cost 8. 


Nous avons calculé les coefficients d’après la méthode et à l’aide des 


sd dt Li mais dé 


PT PT TT TS 


df. date 


tables indiquées plus haut Dans notre cas, nous avons calculé la fonc- | 


tion W(0) normalisée, c’est-à-dire que nous avons posé la condition : 
JT : i = 
10 IBAUU sin 0d0— 1 


qui exprime la somme des coïncidences obtenues pour différentes 
. Gi , . 
valeurs de 6 comprises entre—et x est égale à r. La fonction de corré- 


lation angulaire ainsi normalisée est exprimée par l'équation : 


11.1II W(0) = 0,95 + 0,12 cos? 8 + 0,04 cost 06, 


ss se. M 
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En calculant W(8) pour différentes valeurs de 9 nous avons obtenu 
les valeurs qui représentent la variation anisotrope théorique de la 
fonction de corrélation angulaire W(8) en fonction de 8 ; celte varia- 
tion nous l’avons représentée dans la courbe 1, figure 14. La réparti- 
tion isotrope des coïncidences pour un même taux de comptage dans le 
<as où il n’y a pas de corrélation angulaire, est représentée par une 
drvite d'ordonnée 1. Nous avons constaté pour Les corps utilisés, que la 
variation de la fonction W{6) est faible, de 0,y5 pour go? à 1,11 pour 
1800. 

L'abscisse du point d’intersection de la courbe théorique représen- 
tant W(8), avec la droite de répartition isotropique, nous donne l’angle 
sous lequel le nombre de coïncidences comptées correspond aux coïnci- 
dences nettes s’il n’y avait pas de corrélation angulaire. Dans le cas 
du “Sc, ?*Na et 5°Co, cet angle est de 1300. 

Nous avons aussi représenté le résultat expérimental de la mesure 
des coïncidences ÿ - y sous différents angles pour les trois corps étu- 
diés (courbes, 2, 3, 4, fig. 14, et tableau IV). 


Tagzeau IV 


Comparaison des mesures par coïncidences y — 
pour différentes valeurs de l'angle 6. 
(valeurs indiquées en désintégrations par minute). 


Variation théorique 
0 90° DI==ra08 à = 180° de W{(6) 


entre 90° et 1800 


s0Co 3,182.10$ 3170.10° 2,887. 10° 17 p. 100 
#4Na 3185.10$ * 3,166. 10f 3,104 .10Ÿ 17 p. 100 
#Sc 0,910. 10$ 0,891 . 10° 0,871.10° 17 p. 100 


Les résultats expérimentaux ont été normalisés de ee us 
correspondent au même nombre total de Lie De qe à dé 
théorique. Expérimentalement pour chaque otps Fe é : re 
l'angle de répartition isotrope ont été trouvés par la ne 0 A ne. 
paraison des surfaces. Nous avons découpé dans une même feu 


é Ê in Ê = expérimen- 
papier la surface représentant |, W() sin 0 == 1, obtenue exp 
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talement et celle obtenue des valeurs théoriques. Nous avons comparé 
ensuite le résultat des pesées et obtenu ainsi le point d’ordonnée 1. 
L'angle de répartition isotrope trouvé expérimentalement diffère 
d'environ 8 p. 100 de celui obtenu par calcul théorique. 
On a étudié aussi les coïncidences y — y entre deux photons obtenus 
par la matérialisation du positon émis dans le cas de la désintégration 


du 5:Cu et du ??Na (schémas fig. 11 et 12). 


| 277 
+ 0.5% 
8* 100% 
(0+) 0 Ne? 
Fig. 11. Fig. 12. 
Schéma de désintégration du %*Cu. Schéma de désintégration du Na. 


On sait que la dématérialisation d’un positon a lieu avec la forma- 
tion de deux photons, dont les trajectoires font un angle de 180° entre 
elles, ce qui fait que la répartition spatiale des rayons y est nettement 
anisotrope. En effectuant l'étude de l’étalonnage absolu par la mesure 
des coïncidences y — y du ??Na et du ‘Cu, les deux compteurs à scin- 
tillations doivent être placés à 1800 l’un de l’autre. 

On trouvera au paragraphe E de ce chapitre l'exposé des résultats 
et leur comparaison avec la théorie et les travaux étrangers. 


D) Autres causes d’erreurs. — 1) LES GUÏNCIDENCES FORTUITES. — Les 
conditions expérimentales rendent impossible la réalisation d’un temps 
de résolution parfaitement adapté aux nécessités de mesures. On est 
donc obligé de déduire du nombre de cuincidences comptées, les coïn- 
cidences fortuites, qui sont déterminées selon la méthode décrite au 
chapitre précédent. 

Les erreurs provenant des fluctuations du temps de résolution sont 
négligeables car les coïncidences fortuites interviennent comme facteur 
de correction. 


L'erreur absolue qui intervient sur le nombre de coïncidences réelles 
s'exprime : 


Ac. réelles — Ac. comptées + Ac. fortuites. 
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Avec l’installation à coïncidences lentes, l'erreur provenant des coïn- 
cidences fortuites était d'environ 1 P. 100; cette erreur nous l'avons 
réduite avec l'installation à coïncidences rapides. 

Citons deux exemples de mesures, l’une faite avec l'installation à 
coïncidences rapides, l’autre avec l'installation à coïncidences lentes : 


Nombre d’impulsions enregistrées en 30 minutés 


N 8 N, Ny Ne N cy-Y Ney 
Mesure en coïnci- a + 
dences rapides . 405-000 ‘ 13 625 321 000 5 210 120 170 
Erreurs en p. 100 0,03 0,3 0,2 
Nombre d’impulsions enregistrées en 30 minutes 
: A " — 
Mesure en coïnci- 
dences lentes . 60 000 910 120 000 900 90 120 
Erreurs en p. 100. 0,05 1,2 I 
3 Légendes : 
Ng : c’est le nombre de particules comptées. 
Ny : c'est le nombre de rayons comptés. 
N, : c'est le nombre de rayons comptés avec le G. M. 
Ne : c’est le nombre de coïncidences comptées. 
Ney-y : c’est le nombre de coïncidences y — 7 compiées. 
Ner : c’est le nombre de coïncidences fortuites. 
\ # L V2 ‘ 
2) LA DIFFUSION EN ARRIÈRE DES ÉLECTRONS MOUS. — Ce phénomène 


appelé « back-scattering » dans les ouvrages anglo-saxons est d'autant 
plus important que la matière qui compose l'échantillon et son support 

* est plus épaisse. La diffusion en arrière des électrons mous a comme 
. effet de perturber la vraie valeur du nombre de particules $ qu’on 
. devrait enregistrer ; Ne n’est plus alors rigoureusement égal à Muse, 
Mrs. Suzor et Charpak (88) ont tracé la courbe qui représente la 

- proportion de diffusion en arrière d'électrons de 140 kW, en fonction 
de l'épaisseur d’un support d’aluminium. D'après cette courbe, on 
- constate que dans le cas d’un support d’Al de : mg/cm?, il ya1op 100 
. de diffusion en arrière. En vue de réduire le plus possible ce phéno- 
. mène, une étude systématique de l’étalement des solutions polymolécu- 
- laires nous a permis (94) de réaliser des supports d’une épaisseur 
comprise entre 0,1 et 0,05 y. Dans ces conditions, l'effet de diffusion 
- en arrière des électrons nous est complètement négligeable (æ 10°). 


3) La PÉRIODE DE DÉSINTÉGRATION. — Selon J. L. Putman (75), on 
réduit l'erreur causée par la décroissance à un très faible degré, st 
l'on prend la moyenne des taux de numération au temps , et 7. 


postes 
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On trouve alors : 


Ne N, Ne <N, 2 
12.11] see 2 (à | 
Ne Nc 12 
ou: 
1 Bo? N;; Ne, 


sont les taux de numération des 8 des y, et des coïncidences au temps « 
== 0; 

Au cas où le temps de mesure et la période sont connus, la relation 
ci-dessus permet de calculer aisément l'erreur. 

En ce qui nous concerne dans le cas du ?*Na et du $4Cu, nous avons eu à 
tenir compte de la période de désintégration. Pour réduireau maximum 
l'erreur possible, nous avons pris soin d’effectuer l'étalonnage en un 
temps d’environ 1/20 de la période, ce qui réduit l’erreur provenant de la # 
décroissance à un degré inférieur à 1 p. 100 (æ 0,29 p. 100). 


4) LE MOUVEMENT PROPRE. — Avec l'installation à coïn“idences rapi- 
des nous avons pu diminuer l'erreur relative due au mouvement pro- 
pre, jusqu’à une valeur de l’ordre de 0,1 p: 100, tandis qu’elle était de « 
l’ordre de 1 p. 100 avec l'installation précédemment utilisée. 

En ce qui concerne les fluctuations possibles du mouvement propre, 
une étude expérimentale nous a permis de vérifier périodiquement que 
les fluctuations étaient inférieures à 0,5 p. 100 pour 30 min de mesure. . 


‘ 


5) LES ERREURS STATISTIQUES. — Si À est la valeur la plus probable 
obtenue sur une série de mesures : 


a, la valeur obtenue lors d’une mesure, 


bi, la valeur obtenue lors d’une mesure sur un facteur de correction - 
(par exemple le mouvement propre), 


b:, la valeur la plus probable de b,. 


Si la valeur réelle A’ (d'un nombre de coups par exemple) est obte-* 
nue en déduisant de A les valeurs des corrections dues au mouvement 
propre, etc., alors la valeur mesurée et corrigée a’ et la valeur la plus 
probable A’ corrigée, sont obtenues des deux relations : 


Fa ça —=atb 
( AA LR. 


d’où l'erreur quadratique moyenne sur À’ : 


vau r T 
[AA ENTER re 


Où: 


AA" = (VA) + (VR 
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: 1% RAORITE 
Q and la valeur absolue du nombre de dé sintégrations est obtenu de 
la relation : 


= S Las 4 . , 
JG —= ne (méthode des coïncidences) 
; 74: 6 £ = 
l'erreur statistique maximum sur )G est exprimée par : 


15.11] 2e 
Ne 


Cette erreur est d'autant plus faible que les taux de numération sont 
plus élevés. Nous avons constaté expérimentalement que dans le cas 
de mesure de 30 ooo coups/min elle est inférieure à 1 p. 100. 


6) L’EFFICACITÉ DU COMPTEUR Ê ENVERS LES RAYONS y est une des cau- 
, Q \ pu “nZ Re s 
ses d’erreur les plus importantes. Cette efficacité a été mesurée en fai- 


sant dévier les rayons £ dans un champ magnétique ou en les absorbant 


à travers des écrans d’Al. La valeur mesurée a été retranchée du nom- 
bre de rayons & comptés ; les coïncidences comptées au cours de cette 
mesure ont été également déduites des coïncidences 8 

L'erreur relative sur le nombre réel de particules 8 et de coïnciden- 
ces, est évaluée par la méthode des moindres carrés. Cette erreur est 
de 0,05 p. 100 pour un taux de numération £ de 2 000 coups/min et de 
1,9 p. 100 pour un taux de coïncidences de 30 coups/min. Elle est 


d'environ seulement o,o1 et 0,5 p. 100 


"7 
\- 


pour une mesure où le taux de comp- 137 
tage B est de gooo coups/minetcelui CS 
des coïncidences de 100 coups/min 
environ. 17 
| (ya) 
E) Résultats des étalonnages abso- \ 92% 
lus. — 1) COMPARAISON ENTRE NOS P 8% 
RÉSULTATS ET CEUX D'AUTRES AUTEURS. k Bal37m 
— Selon les résultats communiqués (1/2) 0.66 
_ par le dernier Congrès des Etalons » 
_Radioactifs, la précision de mesure 
obtenue par la méthode des coïnciden- ve 
ces était d’environ 10 p. 100 pour une (3/24) B8_) 


 microcuries. 


- intensité de l’ordre du microcurie. La 


: + LR Fig. 13. — Schéma 
raison première de ce peu de préci- ae nd Ce 
sion tient à la faible efficacité du 

compteur G. M. utilisé pour les 
rayons y, ce qui entraîne un faible rendement en coïncidences, ainsi 
que l’utilisation d’un temps de résolution assez long rendant impossible 
l’'étalonnage des préparations d’une intensité supérieure à quelques 
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Nous avons réalisé une installation à coïncidences rapides Wear et 
Ÿ Yi; AVEC laquelle nous avons obtenu une prénnus d environ 9 p. 100 
pour des échantillons d'une intensité supérieure à 90 mG: me 

Cotte précision est due surtout à La réduction des cuincidences : pe 
tes, lesquelles sont toujours cause d'erreurs. Cette méthode nous à per- 
mis, en considérant les coïncidences entre deux y, de réduire complète- 
ment l'erreur provenant de l'efficacité que présente le compteur C. M. 
pour les photons. La mesure avec précision des échantillons radio- 
actifs intenses étant directement liée à la réduction du temps de réso- 
lution (voir chap. ID), nous nous prposons de poursuivre ces expé- 
riences et faire une installation à coïncidences qui utilise un temps de 
résolution de l'ordre de 107% à 107" sec, 


Fi e) * fr lhéoriques de W (er 


a Co 

ul p 
o Wa 

46 

5c 


ü 


190° 110° 130° 150° 1709 190° 
Fig. 14. — Variations isotropiques. 
— La courbe 1 représente les valeurs théoriques de la fonction de corréla= 
tion angulaire normalisée. 
— La courbe 2 représente les valeurs expérimentales de W(O) du ‘Co. 
— La courbe 3 représente les valeurs expérimentales de W{(Ü) du #4Na, 
— La courbe 4 représente les valeurs expérimentales de W{(b) du #$e,. 


2) LES RÉSULTATS OBTENUS PAR DIFFÉRENTES MÉTHODES ET LEURS CUMPA- 
RAISONS. — Des résultats sur les étalonnages du #Co, Sc et 2#Na par 
la mesure de coïncidences Y—7Y pour Ü—9go°, 1300, 150° et 1800 
(tableau IV), il résulte que la différence obtenue entre ces diverses 
mesures correspond à la variation de la fonction de la corrélation angu= 
laire W (8) trouvée expérimentalement par plusieurs auteurs (2), 


ù 
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(3), (12), (17), (18) et celle prévue par la théorie dans de bonnes limites 

d'erreurs. En comparant les mesures en coïncidences 8 — yet celles en 

y— y (tableau IX), on constate que les résultats pour le ?*Na cor- 
respondent à 0,63 p. 100 près. 

Le tableau IX résume les résultats concernant les étalonnages par la 
méthode des coïncidences B—Yety—+ des divers échantillons et la 

_ précision obtenue dans chaque cas. 

Pour comparer nos résultats à ceux obtenus dans d’autres laboratoi- 
res, nous avons fait appel aux services du Laboratoire des Mesures du 
G. E. A. (France) et à ceux de A. E. R. E. à Harwell (Grande-Breta- 
gne). En comparant les résultats obtenus par la mesure des coïnciden- 
ces à ceux obtenus avec le compteur à angle 4r ou le compteur à 
liquide, on constate que dans le cas du 5°Co, du “Sc et du 2*Na, l’ac- 

cord est excellent, de 1 à 3 p- 100. Dans le cas de l’##Au, dont le 

schéma de désintégration est plus complexe, l'écart est seulement de 
1 p. 100 avec le laboratoire anglais et de { p. 100 avec le Laboratoire 
de Mesures du C. E. A. 

Les étalonnages en coïncidences ont été vérifiés par des mesures avec 
la chambre d’ionisation dont la précision est de 6 p. 100, toutefois 
l'accord entre les résultats des deux méthodes est de 5 p. 100 environ. 


CHAPITRE IV 


Détermination du milligramme Ra équivalent 
de plusieurs radioéléments émetteurs :. 


A) Parmi le grand nombre de radioéléments artificiels connus, certains 
sont utilisés si fréquemment qu’il est nécessaire dans les Laboratoires 
de radioactivité d’avoir à sa disposition des étalons de ces radioélé- 
ments. Mais, outre la difficulté des mesures absolues, la période radio- 
active de beaucoup de ces radioéléments est trop courte pour que l’on 
puisse conserver pratiquement des étalons. Dans le cas des radio- 
éléments émetteurs de rayonnements y, il est préférable, toutes les fois 

que cela est possible, de déterminer une équivalence avec le radium : 
on compare les courants produits dans une chambre d’ionisation de 

référence par un étalon de radium et une source étalonnée du radio- 
élément. Ce travail fait une fois pour toutes pour un appareil déter- 
miné, la mesure absolue toujours délicate est alors remplacée par une 
simple comparaison avec un étalon de radium. 

Nous avons déterminé le «milligramme Ra équivalent » (‘) de plusieurs 


{) Le milligramme Ra équivalent est défini plus loin. 


38 
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PAS ES 
radioéléments émetteurs y dans le cas de deux chambres d’ionisation : 
d'une part la chambre Curie d’ionisation (gra 
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. 


nd condensateur) utilisée 


au Service des Mesures de l'Institut du Radium (27;, (28), (29), d'autre 
part une chambre d’ionisation étanche, également du type condensa- 
teur. Dans les deux cas, les rayonnements sont filtrés par 1 cm de 
plomb. Ces mesures nous ont permis en outre de calculer le rendement 
des chambres en fonction de l'énergie des rayonnements y émis par les 
radioéléments étudiés. La connaissance de la courbe rendement-énergie 
constitue un étalonnage de la chambre d’ionisation ; une simple mesure 
permet alors de connaître l’activité de tout radioélément émetteur y 
dont on connaît le schéma de désintégration et l'énergie des rayonne- - 


ments émis. 


B) Description des deux chambres Curie. — 1) LE GRAND CONDENSA- 
TEUR DU LABORATOIRE CURIE (27) permet la comparaison avec une bonne 


précision, de deux préparations radioactives au moyen de leurs rayon- 
nements y (les rayonnements sont filtrés par 1 cm de plomb). 
L'influence d’une différence dans la forme géométrique des sources est 
pratiquement négligeable dans le cas de sources plates ; par contre, il 


est parfois nécessaire de faire une correction dans le cas de déplace- 


ments dans le sens vertical (de l’ordre de 1 p. 100 pour 3 mm). Cette 
chambre d'ionisation n’est pas étanche, le courant d’ionisation est sen- - 
sible à une variation de la pression atmosphérique, mais cela ne pré- 
sente pas beaucoup d'inconvénients car les mesures sont faites par 
comparaison avec un étalon de radium. 


2) UNE CHAMBRE-CONDENSATEUR  ÉTANCHE 
a# à . bare 7. s 
W. Sébaoun (88) pour la comparaison précise de préparations de 


Volume des chambres, 
Gaz de remplissage 
Mouvement propre 
Sensibilité . 


Sensibilité à la tension 
Méthode de mesure 


Dispositif électrométrique. 


TagzEeau V 


a été construite par 


Grand condensateur à air 


11,7 litres 
Air 1 kg/em? (non étanche) 
lo: QUES 
0,034 UES/mg Ra 
Electromètre à quadrants 
800 mm/volt 
Quartz piézoélectrique 
de P, Curie 


18,9 litres 
Argon 1 kg/em? (étanche) 
31.10 UES 
0,065 UES/mg Ra 
Lampe électromètre 
2 000 mm/volt 


de Towsend 


Grand condensateur étanche 


Méthode de compensation 


pdour plus faibles. Cette chambre, de forme géométrique voisine de … 
celle du grand condensateur rempli d’argon, est plus sensible (fig. 15). 


L 
L 
2 
* 
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On a comparé ci-dessous les principales caractéristiques des deux cham- 
bres et leur dispositif électrométrique. 


7 SNNNNNANNANANNANANNNNANNNNNNNENNN 
éatt 


CA A AL AO A LT AU NO NT AE LE A DO A AT A A A A AS A D A A AO A es er er me me mr 2e ee ee AU 


a] 


SS 


NX 


ESS 


ESS 
Re 
HSSSSSCEMNREERCS 


SSI 


NN = _ 1 
2 


Lxeseesthese 
TS 


a 


ZA 


” 


SSSSSSSSS 


ET ÈE 
PATES 


0 im ce 


Fig. 15. — Grand condensateur étanche 4 argon. 


C) Milligramme Ra équivalent. — Après avoir réalisé et étalonné une 
série de sources radioactives de nature et d'intensité diverses, nous 
avons comparé le courant d’ionisation obtenu avec ces différentes pré- 
parations de courtes périodes à celui obtenu avec un étalon de radium, 
pour repérer la valeur des étalons. L’intensité de ces sources a pu étre 
exprimée en milligrammes Ra équivalent. 

Appelons A le nombre de désintégrations par seconde en 47 d’une 


2 
| 1 
> 
4 
3 ‘ 
4 
E 
À 0 1 ? 3 E My 
L Fig. 16. — Courbe des efficacités de la chambre-condensateur à 4rgon. 
L de Co étalonnée par la méthode des coïncidences, par exemple. 


- Après avoir placé la source sur la chambre à une place repérée, on 
esure le courant /,. À une place repérée, la même par exemple, on 
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A ” 2 Ré * 97 ê 
place un étalon de À mg Ra. Nous mesurons un courant #,. Si l’étalon 
est de 1 mg Ra, le courant mesuré est {2 = < : 


A l'activité À de la source de Co, qui donne un courant ?, dans la 


142 1 , Le 
chambre utilisée, correspond un étalon de 1: mg Ra = ns Ra. 
Si M est l'activité de la source de Go, telle qu’elle produise le même 


courant dans la chambre utilisée que 1 mg Ra, alors : 


1.1V MES 


M est le milligramme Ra équivalent. 
Le milligramme Ra équivalent d'un radioélément pour une chambre 


d'ionisation donnée est la quantité de ce radioélément exprimée en 
millieuries, qui produit dans cette chambre le même courant d'ionisa- 


tion que 1 mg de radium élément. 
Les déterminations expérimentales de M pour chaque radioélément | 


ont été faites avec la chambre à argon. 
Le tableau ci-dessous donne les résultats obtenus : 


Tagzeau VI 


“ 


sn Gr à nsateur } ‘ | 
| Rent | rand ee nsateut | ner Rs à 
| a air étanche 
Es 22 x En. 5 
sc | | 
| Co | 0,57 = 0,02 0,57 “+ 0,02 
de 6,4 “+ 0,4 6,1 + 0,4 
Na | 0,30 “: 0,02 0,30 “+ 0,02 
pi | 0,77 “+ 0,04 0,76 “+ 0,04 
Cu | 3:6 “+ 0,3 3»3 “E 0,2 - 


RS = £ ee Le 
» 


4 
Les résultats sont en accord pour les deux chambres d’ionisation dans : 
la limite des erreurs expérimentales. 


D) Rendement des chambres d'ionisation. — Soit un radioélément . 
émetteur de rayons y monoénergétiques d'énergie E. On peut définir le 
rendement p de la chambre dionisation pour l'énergie E comme le. 


rapport du courant d’ionisation produit au nombre N de rayons y émis. 
par seconde dans 4r. | 
2.IV aa | 
Di : 

| 


Si le radioélément émet plusieurs rayonnements y d'énergie Es 
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E:, …, Eet N,, N:, …, N étant le nombre de ces rayons y émis par 
seconde, on a : 


3.1V A DYAA 
? 
Considérons d’abord des échantillons de différents radioéléments 
d'activité À, B, C, .…, exprimée en millicuries et qui n’émettent qu’un 


photon par désintégration dans 4r. 
D'après ce qui précède : 


B B 
Re Mr, ... 
B 


Soit pa, pr, pc les efficacités de la chambre pour les photons d’éner- 
gie EA1, Er, Ec .… des sources À, B, C, … alors : 


4.IV ëx —PacÀ; 8 — ps.B, ce = pc. C. 


Les mesures des courants ,, #n, etc., jointes à celles de l’activité des 
sources À, B, C, faites au préalable, nous donnent immédiatement : 


Pas PB: Pos ++ 
Dans le cas où il n’y a qu’un photon d'énergie connue par désintégra- 
tion, on peut donc déterminer les efficacités de la chambre condensa- 


teur utilisée et construire la courbe o — f(E) (fig. 16). 
Nous avons utilisé des échantillons de : 


24Na, 60Co, “Sc, 1%7Cs et “Cu, en admettant l’émission monochro- 
matique respectivement de 2,76, 1,25, 1, 0,667 eto,511 MeV. 


L'interpolation entre les points 1,25 et 2,76 MeV est assez aléatoire, 
nous avons ajusté la courbe de la meilleure façon pour obtenir une valeur 
correcte dans le cas de Ra, dont l’énergie et les proportions par désin- 
tégration sont connues. 
On indique dans le tableau VII les rendements calculés pour les deux 
chambres d’ionisation. 


TagzEAu VII 


Proportion en p. 100. 


Chambre-condensateur 


Énergie des ÿ Grand condensateur arche 
200 64Cu O,511 0,13 + 0,01 0,12 + 0,01 
92 187Cs 0,667 0,17 — O,0I 0,18 + o,o1 
200 Sc I 0,65 + 0,04 0,66 + 0,04 
200 60Co 1,25 0,88 + 0,03 0,88 +0,03 
1 100 #4Na | 2,76 2,30 0,15 2,30. + 0,15 
A  — ——— ——— — —  ——————_—— — ———— ———————  ———  — 
Annales de Physique, 1959. 12 
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Considérons maintenant une source émettant un spectre y complexe, … 
plusieurs rayonnements y d'énergie E;, Es, …, E,, émis chacun par” 
seconde en 4r en nombre N,, N:, .…, N,. L'intensité du courant de la - 


a 


chambre est alors : à 


© 5IV = pis + paNo + ... pa DE NA î 


P 


Pour un corps qui émet un spectre y complexe, on peut considérer : 
l'efficacité globale du rayonnement complexe : 
6.IV i — 2o,N, —pA. L 


La courbe figure 16 nous permet de trouver p1, 6», .…, pp €t par 


conséquent d'en déduire # d’après avoir calculé D ps Ny et de comparer … 
P : 
cette valeur avec la valeur mesurée. . 

Un contrôle a été effectué en calculant d’après la courbe 16 le cou- 
rant d’ionisation qu'on doit obtenir avec une source de Ra de r mg. 
Pour cela on a tenu compte des proportions relatives des rayons y de 
différentes énergies dans le rayonnement du radium. 

Le spectre y émis est donné dans le tableau VIII (énergie et propor- 
tions). 


Eagles ts Mo do 


Tagzeau VIII 


d 
"A 
" 
+ 
à 
E en MeV r en p. 100 4 
0,240 O,12 4 
0,204 0,26 
0,350 0,45 
0,607 0,66 
0,766 0,065 p 
0,933 0,065 
| 15120 O,21 $ 
|| 1,238 0,065 
| 1,379 0,065 
| 1,756 0,26 
2,193 0,074 


On en déduit : Erp — 1,0139 
ei : 


Ma —= Sr —_ 0,986. 


L'accord est réalisé à 1 P+ 100 près. 
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Les valeurs obtenues pour le milligramme Ra équivalent avec les 
deux chambres sont approximativement les mêmes, malgré les diffé- 
rences dans leur construction. 

Les précisions sont de l’ordre de quelques pour-cent, l'erreur la plus 
grande provenant des mesures de l’activité des sources. 


CHAPITRE V 


CONCLUSION 


De tout ce qui précède nous pouvons tirer la conclusion suivante : 

En ce qui concerne la technique, nous avons réussi à mettre au point 
une installation à coïncidences qui fonctionne avec des taux de numé- 
ration élevés et permet un bon rendement des coïncidences. La préci- 
sion de mesure est ainsi nettement améliorée, nous avons pu étalonner 
des échantillons d’une activité supérieure à 50 pc. 

Les étalonnages absolus ont porté sur les radioéléments suivants : 


GUN, #56: Au, 722N4, 00Co et 137Cs. 


Les corrélations angulaires entre rayonnements ont fait l’objet d’une 
étude particulière, dont les résultats se sont avérés en bon accord avec 
les prévisions théoriques et les résultats d’autres auteurs. 

Les résultats des étalonnages absolus ont été vérifiés par plusieurs 
méthodes de contrôle, utilisant le compteur 4+x, le compteur à liquide et 

-les chambres d’ionisation. Ainsi on a pu constater que les résultats 
obtenus par la méthode des coïncidences étaient en très bon accord, 
. meilleur que 5 p. 100, avec les méthodes les plus sensibles. 

L Des sources d’une intensité supérieure à 100 pc ont été mesurées 
“avec une chambre d'ionisation qui donne une précision d'environ 
_6 p. 100. 

_ En utilisant deux chambres du type grand condensateur, l’une à air, 
l’autre à argon, nous avons déterminé la valeur du milligramme Ra 
équivalent de plusieurs radioéléments. 

* Nous avons tracé la courbe des efficacités de la chambre-condensa- 
teur à argon, qui ainsi étalonnée servira par la suite à des mesures 


. # 4.2 F4 
Tout ceci nous permet de conclure que pour des schémas de désinté- 
- ration assez simples et bien connus, la méthode fondée sur la mesure 
* des coïncidences peut être utilisée efficacement, elle ne présente aucune 
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difficulté concernant l’appareillage qui, une fois mis au point, peut 
servir à des mesures en série ; elle ne demande pas de préparation com- 
pliquée de l'échantillon et est, en outre, une méthode qui, utilisant des 
compteurs à grande efficacité, rend possible la mesure absolue d’échan- 
tillons de fortes intensités. 
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RÉSUMÉ 


i 


Dans la première partie de notre travail nous exposons sommaire- 
ment la théorie de corrélations angulaires de radiations nucléaires, 
dans le cas le plus général. Nous déduisons les formules dans les cas 
spéciaux d’une corrélation angulaire double et triple. Nous indiquons 
les formules complètes qui nous ont servi dans le calcul pratique des 
corrélations angulaires correspondant à nos expériences et la marche à” 
suivre dans ces calculs. | 

La deuxième partie est consacrée à la description du dispositif 
expérimental utilisé. Nous rappelons les méthodes de détection des 
rayonnements y par des cristaux de Nal et le fonctionnement d’un 
spectromètre à paires externes. Nous décrivons un spectromètre à" 
coïncidences du type lent-rapide ainsi que les circuits électroniques y. 
afférents. 

Dans la troisième partie nous exposons nos travaux expérimentaux 
de corrélation angulaire et interprétons les résultats obtenus. 

. Nous avons mesuré la corrélation angulaire protons-y dans la réac- 
tion {°B(d, p) ‘B. Le résultat est discuté. - 4 

La corrélation angulaire y-y par le niveau de 6,23 MeV dans la réac- 
ses 13C(p, y) ‘N à la résonance de 1,16 MeV est compatible avec les. 
va 4? ÿ 1 1 
: J—1+ ou 2+ pour le moment angulaire du niveau de 6,23 MeV. 

Dans le cas J—1+0n montre que le rayonnement y de 6,23 MeV 
doit être dipolaire presque pur ou quadrupolaire presque pur pour. 
satisfaire au résultat expérimental. Dans le cas J—2+ seul un rayon- 
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nement dipolaire presque pur pourrait expliquer la courbe de corréla- 
tion angulaire trouvée. 
Nous avons étudié la réaction #N(p, y) ‘5O à la résonance de 
1 060 keV. La distribution angulaire du rayonnement y de 8,34 MeV, 
allant au niveau fondamental de ‘O, montre que le moment angu- 
laire du niveau de 8,34 MeV de ‘O ne peut avoir que la valeur 
J— 3/2. Nous avons mesuré la corrélation angulaire +-y de la cascade 
passant par le niveau de 5,27 MeV dans un plan contenant la direction 
du faisceau incident et dans un plan perpendiculaire à la direction du 
faisceau. Dans le premier cas nous avons trouvé une anisotropie de 
20 0/0 lorsque le compteur fixe détectait le rayonnement y de 3,07 MeV 
et une anisotropie de 39 o/o lorsqu'il détectait le y de 5,27 MeV. La 
valeur J — 3/27 pour le moment angulaire du niveau de 5,27 MeV 
de ‘0 pourrait expliquer ces résultats. Dans le cas très probable où 
dans cette région d'énergie il y a deux niveaux très rapprochés comme 
dans le noyau miroir ‘N, nous pensons que l’un au moins de ces 
niveaux a un moment angulaire J — 3/2. 


INTRODUCTION 


La connaissance du moment angulaire des niveaux nucléaires et de 
celui des rayonnements en jeu dans les désexcitations des niveaux est 
essentielle, entre autres données, pour l’élaboration d’une théorie com- 
plète de la structure des noyaux atomiques. 

Parmi les différentes méthodes qui permettent d’atteindre ces don- 
nées, la méthode de corrélation angulaire est très puissante. La mesure 

expérimentale d’une corrélation angulaire directionnelle peut donner, 
en principe, les moments angulaires des niveaux et des radiations en, 
jeu. 

… Le premier travail théorique sur les corrélations angulaires a été fait 
* par Hamilton en 1940 (27). Il a établi une formule de corrélation angu- 
laire pour une cascade y-y, qui a pu être utilisée par la suite également 
_pour d’autres radiations. Il a calculé les corrélations angulaires pour 
joutes les cascades possibles avec rayonnements y dipolaires purs et 


à 
+ 


-quadtupolaires purs, en utilisant le développement : 


CO nr nf 


W(8)= 1 + a3 cos? 6 + a, cos* 8 


et a donné des valeurs explicites pour les coefficients a et a;. 

Sa méthode exigeait des sommations fastidieuses sur les sous- 
niveaux magnétiques, et son extension à des transitions supérieures 
aux quadrupoles était assez pénible. Gardner (20) montra le premier 


que cette sommation gênante sur les sous-niveaux magnétiques pouvait 
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être évitée en utilisant l'algèbre de Racah. En effet, les nombres quan- 
tiques magnétiques ne servent qu'à décrire l'orientation du noyau dans 
l'espace. Ils ont ainsi un caractère purement géométrique et n'apparais- 
sent pas dans le résultat final. Par une méthode différente, Falkoff et 
Uhlenbeck (17) développèrent une théorie applicable à l'émission de 
n'importe quelle particule nucléaire. Une autre simplification a été 
introduite par Racah (43), Lloyd (36) (37) et Alder (2). Contrairement à 
Hamilton, pour ne pas attribuer un rôle privilégié à l'une des deux 
radiations dans le calcul de la corrélation angulaire, ils introduisirent 
pour chacune des deux radiations, un système de coordonnées individuel. 
En utilisant les propriétés de transformation des fonctions propres des 
deux radiations données par la théorie des groupes, ils introduisirent 
un axe de quantification Oz quelconque et faisaient ainsi le lien entre 
les deux systèmes de coordonnées. Ils arrivèrent de cette façon à expri- 
mer les fonctions propres des deux rayonnements quantifiés suivant un 
axe Oz arbitraire, par les fonctions quantifiées le long des directions 
d'émission. De ce fait les radiations sont traitées comme des ondes pla- 
nes se propageant le long de la direction d'émission avec un moment 
orbital nul. La fonction de corrélation angulaire est alors exprimée en 
termes de polynômes de Legendre avec des coefficients qui peuvent être 
séparés en facteurs indépendants, propres à chaque étage de la cascade, 

Dans les expériences de corrélation angulaire on est en présence le 
plus souvent de systèmes quantiques qui sont dans des états impurs, 
c'est-à-dire au sujet desquels on ne dispose pas d’une information com- 
plète. De ce fait les populations des niveaux intermédiaires et du niveau 
final ne sont connues que statistiquement. Dans ces cas l’utilisation des 
matrices statistiques simplifie beaucoup la description du problème. Ce 
sont Fano (18) et Coester et Jauch (10), qui ont introduit ces matrices 
statistiques dans la théorie des corrélations angulaires. 

D'autres travaux théoriques, notamment sur la dépendance de la 
fonction de corrélation angulaire de champs extérieurs, ont été réalisés. 
On trouvera des références assez complètes aussi bien sur la partie théo- 
rique que sur la partie expérimentale dans les articles de Deutsch (1r} 
et de Frauenfelder (19) sur les corrélations angulaires. 

Du point de vue expérimental, ce sont Brady et Deutsch (6) qui ont 
réalisé avec succès les premières mesures de corrélations angulaires en 
1947, à l’aide de compteurs Geiger-Müller. Dès 1948, les mêmes 
auteurs (7) (8), ainsi que Metzger et Deutsch (12) (40) remplacèrent les 
compteurs Geiger-Müller par des compteurs à scintillation. Depuis ces: 
travaux, les techniques expérimentales n’ont cessé de se développer. 

Dans notre travail les compteurs utilisés étaient toujours des compteurs 
à scintillation. Un circuit à coïncidences du type lent-rapide (21) per- 

mettait de sélectionner les radiations tant par leur nature que par leur 
énergie. Dans la mesure des corrélations angulaires nous étions ainsi 
assurés ne ne tenir compte que de la cascade désirée. 


u 
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PREMIÈRE PARTIE 


Exposé sommaire de la théorie des corrélations angulaires 
de radiations nucléaires (1). 


Généralités. — On sait qu'un niveau est caractérisé, entre autres 
choses, par son moment angulaire total J. Les 2J + 1 projections de J 
sur un axe de quantification O£ donnent lieu, lors de l’émission d’une 
radiation, à autant de composantes individuelles de Zeeman. En spec- 
troscopie atomique on observe ces composantes individuelles ainsi que 
leurs distributions angulaires. On arrive ainsi à préciser les moments 
angulaires des deux niveaux entre lesquels a eu lieu l'émission ou 
l’absorption de la radiation. En physique nucléaire l'effet Zeeman est 
inobservable étant donné que les champs magnétiques Les plus intenses 
n'arrivent à séparer les sous-niveaux d’un niveau d'énergie que de 
quelque 10—* eV. On observe ainsi l’ensemble des composantes d’une 
transition. Mais la distribution angulaire d’un rayonnement est toujours 
isotrope, si au départ les sous-niveaux magnétiques sont également 
peuplés par rapport à un axe de quantification quelconque, c’est-à-dire 
si les noyaux sont orientés au hasard. Pour obtenir des renseignements, 
il faut donc étudier la désexcitation de niveaux dont les sous-niveaux 
magnétiques sont inégalement peuplés. 

Un champ magnétique intense à une température très basse oriente 
partiellement les noyaux et fait ainsi que les sous-niveaux magnétiques 
soient peuplés d’une façon inégale. La distribution angulaire de la 
radiation émise est alors mesurée par rapport à la direction du champ 
appliqué. 

Une autre méthode consiste à exciter les niveaux de façon que les 
différents états magnétiques soient formés avec des probabilités diffé- 


rentes. Ceci est le cas dans les noyaux donnant lieu à une émission SUC- 


cessive de deux radiations R, et R2. 

On mesure alors la distribution angulaire par rapport à un axe Oz, 
de celles des radiations R; qui sont en coïncidence avec l’émission de la 
radiation R, correspondante, dans cette direction Oz. 

On sélectionne ainsi un ensemble de noyaux dont les spins ne sont 


(:) Pour la rédaction de la partie théorique nous nous sommes inspirés 


- principalement d’une série de cours faits à Strasbourg par S. R. de Groot, 


Professeur à l'Université de Leyde et des articles de Biedenharn et Rose {5} 
et de Frauenfelder (19), ainsi que de certaines des rélérences citées par ces 


- auteurs. L'article de Hartogh, de Groot et Tolhoek {28) nous a également, 


été très utile. ‘ : 


.— 
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plus orientés au hasard. On dit qu'on mesure la corrélation angulaire 
de la radiation R; par rapport à Fu. |; 

Lorsque la radiation R; n’est pas émise, mais absorbée par le noyau, 
le problème reste le même. Dans ce cas on à l'habitude de dire qu’on 
mesure la distribution angulaire de la radiation R par rapport à la 
direction de la radiation incidente Pi. 


Méthode directe de calcul de corrélation angulaire y-y. — Nous consi- 
dérons l'émission par un noyau de deux rayonnements y successifs, 
lorsque ce noyau passe d’un niveau excité 1 vers le niveau fondamen- 
tal 2, par l'intermédiaire d’un niveau B bien défini. La formule expli- 
cite de la corrélation angulaire doit tenir compte de toutes les transi- 
tions entre les (27 -+ 1) sous-niveaux magnétiques »m de chaque niveau 
(j est le moment angulaire total d’un niveau ; m sont les valeurs pro- 
pres de 7.; on désigne les états des niveaux par m:, ma et m2 ou les 
indices se rapportent aux niveaux). 

La radiation de chaque sous-niveau, c’est-à-dire chaque composante 
de Zeeman, n’est pas isotrope. Sa distribution angulaire par rapport 
à l’axe de quantification Oz ne dépend, pour un rayonnement y donné, 
que de la valeur absolue de Am, où Am —(mx» — MA) ou (m» — ma). 
Ces fonctions de distribution F4”(8) sont (!) : 

pour un rayonnement dipolaire : 


Fi(0) = 2(1 — cos? 6) F'(8)= 1.+ cos? 8, 
pour un rayonnement quadrupolaire : 


F0) —6(cos 0— cost 0)  F3'(8) — 1 — 3 cos? 0 + 4 cost 8 (1) 
FF(0)—1—cost6 | 


On suppose qu’au départ les noyaux sont orientés au hasard, c’est- 
à-dire que tous les sous-niveaux magnétiques m;, sont également peu- 
plés pour n'importe quel axe de quantification Oz. 

L'émission du premier quantum de moment angulaire L, dans une 
direction faisant l’angle ÿ avec l’axe Oz laisse le noyau dans un état B 
ayant des sous-niveaux inégalement peuplés. Les populations de ces 
sous-niveaux par rapport à l’axe Os sont données par : 


Pts) VO CE (2) 


(} Pour les particules « ou autres particules sans spin, ces fonctions sont. 


des polynômes associés de Legendre. Dans tous les cas pourtant et dans le cas. 
des rayonnements y on peut facilement le vérifier, la distribution angulaire 
est isotrope, si les sous-niveaux initiaux sont également peuplés. 


DEEE T) ot 
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où Gnimy sont les probabilités relatives de transition Mi > My. On 
sait que le moment angulaire d’un photon ne peut prendre que les 
valeurs + À ou — À dans la direction de sa propagation. En choisis- 

_ Sant ainsi l’axe de quantification Os le long de la direction d'émission 
du premier rayonnement y (—0), M, ne peut prendre que les deux 
valeurs Æ 1. Dans l'équation (2) n'apparaissent alors que les fonc- 
tions Fi, (0) et F1; (o) (:). 

La distribution angulaire par rapport à l’axe Oz des différentes 
composantes émises par chaque sous-niveau B, est donnée d’une façon 
analogue, par : 

DR tt 


2 
M 


où les coefficients Gym, Sont les probabilités relatives de transition 


my > M2. Pour obtenir la distribution angulaire du deuxième quantum, 
on ajoute les distributions angulaires de tous les états m, avec leurs 
poids respectifs. Le choix particulier de l’axe Oz (le long de la direc- 
tion d'émission du premier quantum) détruit la cohérence des états my ; 
ainsi il n’y a pas de termes d’interférences. 

On obtient : 


W(8) = > Gr Fi (0) Gao F12(0) É (3) 


M ,M po 


On peut montrer que les probabilités relatives de transition Gy», 
et Gnym, ne sont autres que les carrés des coefficients de Clebsch-Gor- 
dan reliant respectivement les états m, et mx et ma et mo: 


Gym — C jai: ; My = 1) 
Gym, — C Joel 5 MM). 


La formule (3) permet de calculer explicitement des corrélations 
angulaires y-y simples. Dès qu’on essaye pourtant de l’étendre à des 
transitions supérieures à des quadrupoles elle devient extrêmement 
pénible du fait des sommations fastidieuses qu’il y a à faire. 


Formulation générale d’une corrélation angulaire (2). — Nous allons 
établir une formule de corrélation angulaire très générale, valable 


(:) Pour des radiations dipolaires ou quadrupolaires on vérifie facilement 
(équation 1) que les autres fonctions sont nulles pour ô He 

(?} Nous n’avons pas la prétention de reconstituer ici des développements 
acquis depuis quelques années. Le but de ce chapitre est de montrer d une 
façon très succincte, comment on peut obtenir les formules théoriques de corré- 
lations angulaires utilisées pour les calculs numériques. 


7 
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dans le cas de plusieurs rayonnements en cascade. De cette formule 
nous tirerons alors les formules particulières concernant les divers pro- 
blèmes pratiques. 

La théorie qui va suivre ne s'applique pas aux réactions de « strip- 
ping » ni de « scattering » élastique. Elle suppose en outre que : 


a) les niveaux nucléaires entrant en jeu aient un moment angulaire 
et une parité bien définis ; 

b) le niveau nucléaire initial et le niveau nucléaire final soient oricn- 
tés au hasard. 


Cette dernière condition permet de faire jouer à la transition initiale 
(indice r) et à la transition finale (indice 2) un rôle tout à fait particulier 
dans la formule générale de corrélation angulaire, qui peut se mettre 
sous la forme : 


RENNES ; He “ 
W{(AiA: ; HAFAES :) Tv [ à < Ji | H;(A:) Jamna = 
maman 


re e (4) 
< Ji | Hi(Aus) | Jan, > 


5 ; . ES à L — 
Sam; Man) < jan Ha(Âs)| Jane >* < jun, |He(A3)| james > 


Le symbole intégral signifie qu’on fait la moyenne sur toutes les 
propriétés inobservées des radiations. 


> — : À 

Ai et A, sont respectivement les paramètres observés de la transition 
: RUE . de la sie Reste, ee que direction de propagation et 
polarisation. H,(A1) est l’hamiltonien d'interaction pour l’émission de 


la radiation initiale décrite par l’ensemble des vecteurs À,. 


= . . 
H:(A2) décrit la radiation finale d’une façon analogue. 


La matrice S(m,m, ; m,m,) décrit toutes les autres propriétés de la 


corrélation angulaire (radiations intermédiaires et perturbations) ({) 
En posant : É 


Eu(mm)= [ Ÿ< jims PHi fume >*< jan | Hi | jem, > (5) 


(1) "y 


1 " [15 ® Q “ 0 . 
(?) Pour l'émission de deux radiations successives, cette matrice représent 
; ; : e 
le couplage du spin du noyau dans l’état intermédiaire avec un champ extra. 


Là 2 L 
nucléaire. Dans le cas d'une cascade double avec un état intermédiair 
perturbé de spin 7, = J, on a: SN 


S(m,m,; mm) = S(m,m,) S{m!m!). 
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» LA QU . 
et d’une façon analogue E,(m',m,), la formule (4) peut être écrite sous 
la nouvelle forme : 


rx nr ; : 
W{(A:, A: ; A'A".. ), © de E(mam,)S(mam! ; Mam,)Ea(m,mMn).. (6) 
Ps 


, 
mn +. 


L'expression de la corrélation angulaire se décompose ainsi en trois 
parties : 


— E,; qui caractérise la transition initiale ; 

— E; qui caractérise la transition finale ; - 

— $ qui caractérise le lien entre ces deux radiations." S dépend de 
couplages de spins dans les états intermédiaires. 


On voit maintenant que la transition initiale et la transition finale 
peuvent être traitées d’une façon analogue. 

Les matrices E peuvent être développées, en utilisant les méthodes 
de Racah. On développe l'hamiltonien d'interaction H;, pour l'émission 
d’une particule le long de l’axe de quantification O£, en termes d’opé- 
rateurs tensoriels avec moments angulaires et parités bien définis et 
satisfaisant aux conditions de réversibilité du temps : 


> — — 
H(A) = © siLM, +; AT(LM, + ; X): (7) 
LM,r 


Les a(LM,r À) sont des variables qui caractérisent la particule émise 
(nature, moment angulaire, direction de propagation, etc.). 

Les T(LM, x) sont des opérateurs nucléaires irréductibles de degré L 
et de parité r—= + 1, qui représentent l'interaction entre la particule 
et le noyau. Pour une transition avec un moment angulaire et une 
parité bien définis, par exemple une transition muluüpolaire, un seul 
des T(LM, x) entre en jeu. 

Si maintenant la radiation est émise non plus dans la direction de 
quantification mais dans une direction arbitraire, on peut utiliser les 
propriétés de rotation des opérateurs T pour les exprimer dans le nou- 
veau système d’axes de coordonnées : 


T(LM, #3 X)= TL, =3 X°)D(L, uM ; R). (8) 


Li 


A 4 # etes 
Les arguments X se rapportent au système de coordonnées initial, et 


_les arguments X' au système de coordonnées ayant subi la rotation. 
L’argument R de la représentation du groupe de rotation D décrit col- 
lectivement une rotation d’angles d’Euler «£Y, telle que le système de 
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coordonnées qui décrit la radiation soit transformé dans le système de 
coordonnées quantifié. 


Les angles d’Euler décrivent le déplacement d’un corps rigide soumis à 
une rotation autour d’un point fixe. Nous adoptons, conformément à 
Edmonds (14) et Rose (45), les définitions suivantes : on suppose lié au 
corps rigide un système d’axes de coordonnées droit S. Une rotation posi- 
tive autour d’un axe est celle donnée par une vis droite se déplaçant le long 
de la direction positive de l’axe. 

N'importe quel] déplacement autour d’un point fixe peut être obtenu par 
les trois rotations successives : 

1) une rotation 4 (0 < & < 27) autour-de l'axe Oz, qui amène le système 
d’axes S dans la position S”, 

2) une rotation 8 (o < B < 2x) autour de l’axe Oy du système S', qui 
amène le système d’axes dans la position S”, 

3) une rotation y (0 < y < 27) autour de l’axe Oz du système Se qui 
amène l’objet dans sa position finale. 

Ces définitions sont différentes de celles de Wigner, qui utilise des sys- 
tèmes d’axes de coordonnées gauches. 

Les D(L, uM) définis ici sont reliés aux ®(L, uM) de Wigner par un 
changement de signe de u et M: 


D(L, uM) = @(L, — y, — M). 
En tenant compte des équations (7) et (8), l'équation (5) devient : 


E(mam,) = J > (LM ; r)a(LiM, ; 7, )D'(L, p1M, ; Rs) 
(1) mL Mt ba ( } 
LM rt, À 

D(LipaMi; Ro) <j1701[T (Lips 1) aa >" <a |T (Lits mi) | JaMe> 
Le théorème d'Eckart-Wigner permet de remplacer un élément de 
matrice de la forme < Jim | T(Lius. m1) | J'aMa > par le produit d’un 
coefficient de Clebsch-Gurdau (facteur purement géumétrique) et d’un 


élément de matrice réduit (facteur purement nucléaire). Ce théorème 
dit : 


ee JaaPa | Tv a) | J'ataPa > = C(Jalag a ; MaMa— M3) 


< Tr || Ja > ÀF1; P1Pa) ce 
où p, et p, Sont les parités des états nucléaires 1 et a. 

Gta Tes MiMa— M) est le coefficient de Clebsch-Gordan relatif 
au passage de l'état 7; vers l’état 7 par un rayonnement de moment 
angulaire L,. Ce coefficient correspond à l’addition FRA FT et 
Mi Ma (Ma — Ma. de HS 


Ea utilisant ce théorème, et les relations mathématiques suivantes 
données par Wigner : < 


D'(L, eM=(— M -UD(L, — u, — M) (ur) 


1 Ce set 


dés Pr 


APPLICATION DE LA MÉTHODE DES CORRÉLATIONS ANGULAIRES 195 


et : 
DL, — y, —M)D(L','M') 
= YC(LL» ; — pu')C(LL' ; —MM)D(, u'— u, M —M) (12) 
22 


l'équation (9) devient : 


E(mam!) = le 2 (— 1er 
«) mLMiL M" | 
< Ji | TL) || Ja >< Ja | T(Liss) || Ja > a(LMs, %) (13) 
a(L,M,, r)C al a > Mama —M3)C( il Ja PAM, — Ma) / 
CL Liv 3; —M,M, ,C(Lli"; m3 — me, My M3) 
D, nm, —m;,M,—M,;R,) 


A ce stade Racah a introduit la simplification suivante : 


Des 1) a MC JiLafa > Mama — M3) Ji a ; PAM! — M) 
CL," 5; Mi — ma; M, —m) (14) 
(27e Lo) Ce Java5 Mo — Ma) W(JaJalals ; 4/1) 
W est un coefficient de Racah. 
Il a défini d’autre part les paramètres : 


Gale [ xd, JL 5 + M, m1) 
(1) M4 


(15) 


En tenant compte de ces relations, l'équation (13) se réduit à : 


E,)mamn',) = D: = Ir Potl(2 y, +1)< Ji | T(Lim)Ja = 
ue | | (16) 
< Ji Il T(L T1) [| Ja > Cyr La Li) C(J 0.7 a 1 3 Mas — Ma) 
W(JaJelals 5 Va/a)D (vs; ON noR, 


Les différents coefficients de l'équation (16) ont des significations 
précises : les facteurs < 1 || T(L1T2) [| Ja > sont les paramètres phy- 
siques qui décrivent la transition. Ils sont indépendants de la direction 
de propagation et de l’orientation de la particule rayonnante. 

Les facteurs Cyr (L1l;) caractérisent les particules émises et la multi- 
polarité et la parité de la transition. [ls dépendent en outre des infor- 
mations mesurées dans l’expérience (direction, polarisation...). Dans 
le cas, par exemple, où on n’observe que la direction de propagation de 
la particule, seul le facteur c,, est différent de zéro. 


4 o 
ET 
= 
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Les autres facteurs sont intrinsèquement géométriques, par Opposi- 
tion avec les facteurs physiques précédents. 

La matrice E(m,m!) s'exprime d'une façon analogue. 

En tenant compte du fait que les matrices E sont hermitiques : 


E(mim,)=£E"(m,Ma) 


et que les éléments de matrices réduits sont réels, la formule (6) peut 
se mettre sous la forme : 


>> ——> 

W(A4, ; A'A"...) 
= À (jet) tom 

man lalivit 

mm, Lelvats 
< JT Lm)e> <a > Cyr (Lai) Ja aV15 Mas — Ma) 
Wa fall a Di M, Morts) R;\S(mam, ; MM) 
< AT (Lors fe > <a Lire [Jan > Cyr, LeLe)C(7nJnVe5 Mn — My) 
W{(jnJnLaL ; Va/2)D'\Vee My — Mans T2 5 R3) 


(17) 


Dans cette formule la transition initiale porte l'indice 1 (L,r,v7,) et 
la transition finale l'indice 2. 


C'est l'expression la plus générale d’une corrélation angulaire. 


Cas particuliers. — a) CAS D'UNE CORRÉLATION ANGULAIRE DOUBLE. — 
Nous avons déjà signalé, page 192, que dans le cas d’une cascade dou- 
ble (Ja —Jn —J) la matrice $ <e réduisait à B(mam)o Many) Si l’état 
intermédiaire n’était pas perturbé. Pour obtenir la formule de corréla- 
tion angulaire d’une telle cascade, il suffit de remplacer dans l’expres- 
sion (17) Ja et Jn Par J; Ma et M, par m, m, et m, par m'. La matrice S 
se réluit alors à 1 et la sommation se fait sur; mm'LilLeLv;votito. 

Eu gardant constante la valeur = m— m', on peut tenir compte 
de l’orthogonalité des coefficients de Clebsch-Gordan : 


DT M, M)O(jjve; m, u— m)—= dvi). (18) 


Il restera ainsi la sommation sur & du produit des deux matrices de 
rotation : 


D'D(vur ; Ri)D'(vurr; Ra) | 
LL 


A D Du ; RD (vou; R2') = D(v, vor, : Rz'R:) ce 
(rs 


R°73 est la rotation inverse de R, et la rotation Rz'Ri(axBy) est celle qui 
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transforme le système de coordonnées de la première radiation dans le 
système de coordonnées de la deuxième radiation. 

La formule de corrélation angulaire pour une cascade double devient 
ainsi, dans le cas le plus général : 


Waêy) d e 1) ty (LiLi)Cyr, (LL) 
ritavLaLoLeL, (20) 
Tam) | 7) Tir) (72 | T(Lar2) | Je T2) |) 
WG LaLa 3 1) WU Lala ; via D( 5e 3 aÊy) 
Si on ne mesure pas la polarisation, l'angle y, qui se réfère à une 
rotation autour de la direction de mouvement, n’a pas de sens. Dans 


ce CAS T1 — T2 —0, et la matrice de rotation de l'expression (20) se 
réduit à : 


D(v60; afo) — P, (cos Ê), 
8 étant l'angle que forment entre elles les directions des deux radia- 
tions. P, (cos 8) sont les polynômes de Legendre. P,, P, et P, sont res- 
pectivement égaux aux trois premiers facteurs A,,,,,, de la page 202. La 
formule (20) devient ainsi : 


WE= À aitu (Lil)o(Lile) al Lal Ja] Lil) ] 
MÉRLEstS (21) 
(2 11 Le | 2 11 Le WG Lars 7) W (jy Lale; vj2 P, (cos 8) 
On peut montrer que v est un entier pair, inférieur ou égal à la plus 


. . LA L 
petite des valeurs 27, 2L,, 2L;, 2L:, 2L:. 1R SR 
Dans le cas où les deux radiations sont pures, c’est-à-dire L, — L, et 


L, — L; la formule de corrélation angulaire peut s’écrire : 
W(B)=(— its |] La ||) 2 1] Le |] D D cu (LaL1)0, (Lol) 
v 
W(JÿLala 3 %3) W(JJ Lola ; Ya)P, (cos À) 


Les éléments de matrice réduits, qui dépendent de la nature des 
forces nucléaires, ne sont pas connus. Comme ils sont réels et n'ont pas 
d'influence sur les effets angulaires on peut, dans le cas où les deux 
radiations sont pures, ne pas en tenir compte. De cette façon la fonc- 
tion de corrélation peut alors être mise sous la forme : 


w(B)= D'A,P, (cos £). (23) 


(22) 


La formule (21) tient compte d’une superposition éventuelle de divers 
moments angulaires des radiations. Ce cas est fréquent dans les rayon- 


ke 
A 
e 
“ 

7: 
ñ 
, 
PET 
A 
“æ 
# 
à 
L 


= 
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nements y où on peut, par exemple, avoir un mélange de rayonnements 
dipolaire magnétique et quadrupolaire électrique. Dans le cas où une 
seule des deux radiations n’est pas pure et où elle consiste dans le 
mélange de deux moments angulaires seulement, par exemple L, et Le, 
la formule de corrélation devient : 


W(8) = W,(8) + Wa(8) + Wa(B). (24) 


W, et W, sont les fonctions de corrélation dans les cas où la 
seconde transition est une radiation pure de moment angulaire L, et Li 
respectivement (formule (22)). 

W, est un terme d’interférence égal à : 


Wal8)=(— 19411 La] el Lol (al L41,) DL) ac (Los) 
(Tr 120, (La Le)]Cu( La) W(Jj Lol: ; VJa) 
W(JJLalu ; v/1)P, (cos 6) 


(25) 


En pratique, pour les rayonnements y, L:—L, + 1. On vérifie alors 
que le rapport des intensités des deux multipoles est égal au rapport des 
carrés de leurs éléments de matrice réduits correspondants : 


1L, +4 ÉetAldé SsS 
Ro JelLe +1|j7> 
PET oi las Ga 


- Chacun des trois termes de l’expression (24) se calcule alors comme 


un (cas pur » et on exprime ces trois termes par une relation de la 


. forme (23). 


Dans ces conditions la formule (24) deviendra : 


| W(B)= w(8) + Suw(8) + 28w(8) | (27) 


On voit que le calcul d’une corrélation angulaire se ramène mainte- 
{ 4 
nant au calcul des facteurs c,,(LL') ou, dans le cas où on ne mesure pas 


de polarisation, au calcul des facteurs Cy(LL’). Ces facteurs c, sont 
y . . . 9 
reliés aux paramètres tensoriels des radiations R(vg), introduits par 


 Fano, par la relation : 


R(vg) — Een 1)+l#3c, (LL’)D(v, go ; 8). 


On montre que : 


LL) =(— 1) (2L + 1)(2L/ + 1) 2C(LL'v, 1, — 1) (28) 
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pour un rayonnement y, et : 
= 1 Fr 7 Al 
CU = (— 1) (el + 1)(2/° + 1)]"2C(U%, 00) (29) 


pour une particule sans spin. 
l'est le moment angulaire orbital de la particule. 


Corrélation Y-Y. — En tenant compte dé l'expression (28) et en 
introduisant pour les rayonnements y les coefficients : 
Zi(LjL'}' ; J1v) = parue réelle de : 
Mots LEP INR AL + 1)(2L° + 1)(27 + 1)(27 +1)? (30) 
C(LL'v, 1, — 1) W(LyL'}'}1v) 


où p et p’ égalent zéro pour une radiation électrique et un pour une 

radiation magnétique, la formule de corrélation angulaire pour une 

cascade y-Y s'écrit, dans le cas d’un niveau intermédiaire simple 
Hi 

GE 


w(LLi, L,Ls, 8) 
= Yi (LjLiÿ, Jav)Za(Lo Le), Jav)Py (cos 8) | (31) 


SA 


Si les deux rayonnements y sont purs L, —L, et L,—L:, cette for- 
mule donne directement la corrélation angulaire. Dans le cas où le 
rayonnement y de la deuxième transition est, par exemple, un mélange 
de deux multipoles, la corrélation angulaire se calcule par la for- 
mule (27) où chacun des trois termes s'exprime par la relation (31). 


Corrélation particule-rayonnement gamma. — Pour une particule 
on introduit les coefficients : 


Z(ljl 7", sv) = TEE Val + 1)(2l + 1)(2j + 1)(2j + CHE l (32) 
C(H'Y, 00) W(lylj', sv) \ 


s représente le moment angulaire 7, de l’état initial, pour un spin intrin- 


_ sèque nul de la particule. Si le spin intrinsèque de la particule est s,, 


À 1 DE A nt d- arti 
s représente le « channel spin » ; = J, + S,. Dans le cas d’une parti- 


cule à spin s,— 1/2, s—J, + 1/2. En tenant compte des expression (29) 


_ et (32) une corrélation angulaire particule-Y peut s'exprimer de la façon 


suivante : 


vu, LL,8= Ÿ(— 1-22, SZ (LjL j JeP, (cos 8) | (33) 


v 
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Dans le cas d’une cascade a&-y la formule (33) donne directement la cor- 
rélation angulaire si le rayonnement « est pur ({— 1") ainsi que le 
rayonnement y (L —L”). l a 
Dans le cas d’une réaction proton-y, il faut calculer la corrélation 
angulaire correspondant à chaque « channel spin » à l’aide de la for- 
mule (33). Les deux corrélations w,(f) et w,(8) ainsi trouvées doivent 
alors être ajoutées dans une certaine proportion qui dépend du mode 
de couplage dans le noyau. En appelant { l'intensité de la corréla- 
tion w,(£), celle de la corrélation w,,($) sera 1 —é, sio Lt<L1. La 


corrélation angulaire totale s’écrit alors : 


W(B)— 40, (8) + (1 — eo, (8) (34) 


| 
| 


La notation du « channel spin » n’a pas de signification physique. 
Elle est introduite uniquement pour des raisons de commodité de calcul. 


b) Cas D’UNE GORRÉLATION ANGULAIRE TRIPLE. — Dans le cas d’une 
cascade triple, 7:(L4)Ja(Li)Jo(L2)/2, Biedenharn et Rose (5) ont calculé 
la matrice S de la formule générale de corrélation angulaire (for- 
mule (17)) pour le cas où la radiation intermédiaire est un rayonne- 
ment y : 


Sim, ; Mons) 2 (> jen S'C(LiLiv ; 1— 1) 
; D: 3 
CLiLiv; Ma— mi, Mi— Ma) Jalif os; May My — Ma) Ge? 
C(JaLi]s 5 Mas my Es ma)D(v;, Mi my — Ma LE Ma ok:;) 


Pour une réaction avec capture de particule, de moment orbital / et 
émission de deux rayonnements y en cascade, de multipolarités L, et L4 
respectivement, la formule (17) devient, en tenant compte de l’expres- 
sion (35) et en omettant les facteurs constants : 


> > —> 5 
W(kkike)— D (— 1) CU, : 00) | 
vive Ul'LiL; LaL, | 

maman 


C(LiLiv, ; 1 CL laÿs5 17) 
WU JoJa;s vo) W(LeLe jojo ; Va 2)C(J a] aŸe  — DiaM a) (36) 
C(J2J2Va nm) LV; Po — Mas Ma — My) 
CJalag55 Me, My — me) jala ie; Mas M3 — Ma) 
, a — 
D(vos Ma— My; 0: Lo)D(4, My — My — Ma My, 0 ; Ky) 


D'(», My — My, 0; k) 
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Vo: Y, et , sont des entiers pairs satisfaisant aux conditions triangu- 
laires. Leurs valeurs sont limitées par les conditions : 


Vo Ll+/', 274 
Vi Li + L, 
Va 275 Le +. 


Un calcul, tout à fait analogue à celui fait dans le cas des corrélations 
angulaires doubles, permet de supprimer la sommation sur Ma aMy 
et m,. Pour la transition intermédiaire on peut introduire des coeffi- 
cients X définis par : 

JalaJe 
x Vy Va Vo = Des + 1) W(J ali oVes Jo£) 3 
FAR ps (37) 
W (voVeLaLy; v12) W{JaVo joli, as) 

En introduisant en outre les coefficients Z (pour les particules) et Z; 
(pour le rayonnement y de la transition finale) définis par les rela- 
tions (32) et (30), la formule de corrélation angulaire particule-y-y 
devient : 


; >>> 
w(lr, Lila, Lolo, kokik:) 

PNEU AR | Create pire 

Vu VA Vo (38) 
(2L, + 1) 2(2L, + 1) /2(2v5 + 1) {2v3+ 1) C(L Liv > I—1) 

JalnJo : eo j 
X Fe Va Ya Zi(Lagola]s J2v2)Avovis 

TaL}v - 


—_—_—7 


lci ds + ja + +0 HL+ Li + Le + Le + Ja + Jo 
Les facteurs À sont des combinaisons de fonctions harmoniques sphé- 
riques : 


(4m 1/2 
AviViVe = DATA » mc + 1)2 + 1)(2ve + al 


H4 Do 


se F me (39) 
VÉRITÉ) Y ET PR) 


Si l’un des rayonnements y est parallèle à la direction de la pre- 
mière transition, et si l’on mesure la corrélation angulaire dans un 


plan passant par cette direction, À se réduit à : 


A C(vovivs, 00)P, (cos E) (4o} 


RENTE 
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où y = y, ou y, suivant qu’on détecte le rayonnement L; ou le rayonne-. 
ment L, parallèlement à la direction de la première transition (f est 
alors l'angle entre la direction de l’autre rayonnement et la direction , 
du faisceau incident). 

Si l’on mesure la corrélation angulaire dans un plan perpendiculaire” 
à la direction de la première transition, À peut s'exprimer par : 

nu — ul )!{ve — 11/2 
d (41Y° 


P| 8 | (o)P,, * | (o)e "* 


Voici les valeurs de quelques facteurs A, utilisés dans nos calculs: 
numériques : 


A 500 0 Ne 


Âo22 => (3 cos B— 1); 


Aou — ÿ (35 cost 5 — 30 cos? B + 3); 


Ain = —ÿ 7e cos? B— 1); 
SL 
Te 2 ——, 
242 el cos 8 rs 
Au = j/E (49 cost B— 5r cos? B + 6). 


L'expression (38) est l’analogue de la formule (33) des corrélations 
angulaires doubles. Dans le cas d’une particule de spin intrinsèque nul 
et de moment orbital bien défini (2—l'), et dans le cas où la multi- 
polarité des deux rayonnements y est pure (L, — L, et L: — L:), la for- 
mule (38) donne directement la corrélation angulaire. 

Pour une particule de spin intrinsèque s,— 1/2 (proton par exemple) 
s représente le « channel spin » exactement comme dans l’expres- 
sion (33). Une corrélation angulaire p-y-Y s'exprime alors par la rela- 
tion (34), où w,, et w,, sont donnés par la formule (38). ‘ 

Dans le cas d’interférences d'ondes de protons ou de mélanges de 
différentes multipolarités de rayonnements y, le problème _se traite 
de la même façon que pour une cascade double, 
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Application des formules théoriques aux calculs pratiques. — Pour le 
calcul explicite des corrélations et distributions angulaires de ce travail, 
nous avons utilisé les tables de W.T. Sharp et ses collorateurs (47). 

… Dans ces tables les carrés des coefficients CG, W, Z,Z,, X, etc., sont 
abulés en fonction des puissances entières des nombres premiers qui 
les composent. De cette façon les calculs numériques se ramènent pour 
la plus grande partie à de simples additions. 

- Nous reproduisons ci-dessous un exemple de calcul de distribution 
angulaire d’un rayonnement y, dans une réaction protons-Y, pour les 


“valeurs : 


Be: 
£ Pit F0 Er 0/2; LE J—=1/2=, 


“A la page suivante nous donnons le calcul d’une corrélation angulaire 
7 pour les valeurs : 


à. PET Ka F—0o CT Je=—S/at = 

4 13/27 —: L; — 2 JTE 

3 Un plan perpendiculaire à la direction du faisceau incident sera appelé 
“plan horizontal. Un plan contenant la direction du faisceau sera appelé 
“plan vertical. Y1// veut dire que c’est le rayonnement y L, qui est détecté 
an vert au faisceau. 


£ 
& 5 
« Channel spin s = 1/2. ÿ —=0 Ve 
4 Z?lo 3/2 o 3/2 1/2 v) . : 
Be Z2(2 3/2 2 3/2 1/2 v) . #2 2 
Me 730 3/2 2 3/2 1/2 v) 5 3 . 


Zi(x g/2 13/2 #/20) . 22 
Mean 0, 


Onde s « pure». 


Le] Le] #1 = 0 
_ Onde d « pure ». 4 — 2 Wa = 4—2P: 
Terme d’interférence o o Ys —0 


Re » Z{o 3/2 o 3/2 3/2 v) . 2 
722 3/22 3/2 3/2 N) . 2 ë 
Z2(083/212 3/213/2 V1. = 2 


LC z(x 2/20103/21x/21V)ee 22 se 
en (— 1)5/21/2 are 
4 (o] MW = 4 
4 [e] We = 4 
o SR: w3 = —2P2 
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Wa=3/2(8) = 4 + 4? 


Ici €? est le rapport des intensités des deux ondes de protons : 
PP P 


—4eP;: — 41 + e)(s Fr. 2 Pa). 


1 — 
De : 
10 
Channel spin s = Ÿ/2. 
Vo o o 2 £ 2 
DS () 2 o 2 2 
We o 2 s o 2 
Z{o 3/2 0 3/2 3/2 Ve): 2 2 
L3(2 3/2 2 3/2 3/2 V)- 2 2 n 
Z'lo 3/2 2 3/2 3/2 VW). 5 2 2 2 
zè(x 3/2 x 3/2 1/2 ÿà) FE e e *2 e 
Z?(2 3/2 2 3/2 1/2 v) F2 *e *e z *e 
Liz 3/2 2 3/2 1/2 à) *or *or 2 *oI 
2V FI HE e e oO1I OOI ooI 
2V FI o01 oo1 e oo! 
Gif V7, —1) o1 11 OI 11 II à 
3/23 3/2 Re ' ne 
x Vo Ve Va | 41 UT 413 PU) 2141 
3/2 1 3/2 + er ee 
EL À Ve * * 
2 
Onde s pure \ Mr pur. . = 1/3 1/5 
et E2 pur. he ri 
onde d pure ( M1rE2 . . o — 1/5V3 
Mi pur. 1/6V5 —2/15 (7/15), 1.4 
Terme 2 "1 
d’'interférence { E2 pur. OVER — — 1° 
Le 1/6V5 2/15 ([— 1/15) ŸPe È 
pa: 4 
M1E2 —r/2V15 oo D 17 : 
9 { 1/5)\, 6 
Plan horizontal À . . . I P; —1/2Vs —x/2" — (3 cos? 8 — 2} 
VAR : 
Plan vertical C{vovV1, 00) . I I 1/Vs I nv t- 
\ 7 Ë 
L 
Cie s«pure»et d . ne 
: + RCE 1+ 2V35 —&? | 
Plan horizontal 4 EI res (a La s(r +ê?) Pa): 
Ce d'interlérence +9 
= 1 
I = 
| (s+d) MR=— Le eve + — HS 
5 
HP APME EE Wi = Wa — même valeur que plus haut, ! 
1+ 2V35— 62 | 
n 7 Le diese T£ - : P;, G \ 
Plan vertical | 1 — de nn Hans valeur que pis haut, | 
vi D | 
A M = (nr 2Vgi sr 3 (5 +2V35+50P.. | 
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DEUXIÈME PARTIE 


Description du dispositif expérimental utilisé. 


Détection des particules lourdes. — Au début de notre travail nous 
nous sommes servis de compteurs proportionnels pour la détection de 
particules lourdes. En discriminant les impulsions qui sortent des comp- 
teurs, de façon à ne compter que celles qui correspondent à des =. 
£ules ayant leur fin de parcours dans la partie active du ste on 
“arrive à séparer les particules d'énergies différentes. Nous avons notarm= 


°Be(d.t)°84 C(4p)?c SBe(d,p)°Be 
Y » 


20000! 


10000 


50 100 150 10-mmAl 


Fig. 1. — Spectrographie de particules lourdes 
avec un compteur proportionnel. 


ment étudié par cette méthode le spectre des particules obtenues lorsque 
l’on bombarde une cible de °Be par des deutons d'énergie E4 — 900 keV 
(fig. r). Les avantages du compteur proportionnel dans ce genre d’étu- 
des résident dans le fait qu'on peut s'arranger pour qu'il ne compte ni 
les particules P ni les rayonnements y. 

. D'autre part, étant donné qu'il sélectionne les particules suivant leur 
nature, il permet de compter des particules « en présence de protons de 
même énergie. Son bruit de fond, enfin, est relativement faible. 

Nous avons utilisé un compteur proportionnel « Tracerlab » rempli 
d’argon (90 p. 100) et de méthane (10 p. 100) sous une pression de 
72 cm Hg, pour mesurer la distribution angulaire des protons aboutis- 
sant au niveau fondamental de ‘’Be dans la réaction °’Be(d, p) ‘Be. La 
boîte de distribution angulaire utilisée est en aluminium et à un dia- 
mètre de 20 em. Des trous de (2 0,01) mm de diamètre, recouverts 
par une feuille d'aluminium étanche au vide de 0,01 mm d'épaisseur, 
sont disposés tout autour de la boîte de 10° en 10°. 

- La cible est isolée du reste de la boîte pour permettre la mesure de 


sretlpid 
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l'intensité du faisceau de bombardement. Elle est orientable de l’exté= 
rieur, même si la boîte est sous vide. 

Etant donné que l'énergie des protons varie avec l’angle d'émission, 
il faut, à chaque angle, déterminer l’épaisseur exacte d’absorbant qui 
amène ce groupe de protons en fin de parcours dans la partie active du 
compteur. La courbe de distribution angulaire obtenue à une énergie 
de deutons incidents de 
Es — 900 keV et un fais- 


50") ceau de 3 uA (fig. 2) est 
800! compatible avec celles 
RESHIEK at HANNA_Ede 880 Kev d’autres auteurs (9) (44): 


Ces auteurs ont mesuré 
cette distribution angulaire 
à des énergies de deutons 
voisines, par la méthode de 
la plaque photographique: 

Notons que la mesure 
d'une distribution angu- 
laire de particules à l’aide 
d’un compteur proportion= 
nel peut se faire très rapi- 
dement. Dans la réactiun 
en question nous sommes arrivés à compter en moyenne 500 impulsions 
à la minute, dont 10 dues au bruit de fond du compteur. L'ensemble 
des mesures n’a ainsi pas excédé 1 heure. La méthode devient plus dif= 
ficilement applicable dans le cas de particules d'énergie taible. Il faut 
alors éviter au maximum les différents absorbants (feuille de mica 
recouvrant le compteur, air, etc.) qui se trouvent entre la cible et le 
compteur, en plaçant le tout dans une cloche dans laquelle on fait le 
vide. 4 

Dans les compteurs proportionnels, le temps de collection des ions 
est très long (10% sec) ce qui empêche leur utilisation dans les circuits 
de coïncidences rapides. Pour des électrons, deutons et protrns. un 
cristal de Nal(Tl) donne un nombre de photons lumineux par scintilla: 
tion, qui est proportionnel à l’énergie absvrbée. Il en résulte à la sortic 
du photomultiplicateur une impulsion dont la hauteur est proportion: 
nelle à l'énergie cédée. La figure 3 montre le spectre des protons (court 


| ÇANAVAN Ed: 1000Kev 


400! 


Fig. 2. 
Distribution angulaire °Be(d, p}!°Be 
E, — 900 keV 


- en plein) obtenus dans la réaction ‘'B(d, p) *B à l’aide d’un crista 


de Nal(Tl) de 37 mm de diamètre et 2 mm d'épaisseur monté sur ui 
photomultiplicateur RCA 6342. Les rayons « de la réaction ‘°B(d, «) Bi 
sont absorbés par des feuilles d'aluminium (8/100 de millimètre). Li 
cristal de Nal(Tl) étant sensible aux rayonnements y, il est impossibli 
de compter les protons d’une façon sélective. Nous avons mesuré l 
spectre des rayonnements y seuls et l’avons retranché du spectre tota 
(courbe en pointillé) pour obtenir celui des protons seuls (courbe e 
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plein). A noter que les impulsions dues aux rayonnements y sont infé- 
rieures à celles correspondant au grou 


co1 pe de protons aboutissant au pre- 
mier niveau excité de ‘B. 


_ Avec un ensemble cristal-photomultiplicateur la mesure d’un spectre 
d'énergie se fait beaucoup plus rapidement qu'avec un compteur pro- 


portionnel. D'autre part, le temps de montée des impulsions est plus 


7% 
15” ? 
t 
4000 \ 
ï 
' crislal Nal de 2mm 
ï 
1 
3 
* 
l 
\ 
1 
b 
À 
\ 
1 
} 
( 
(l 
2000 | 
+ 
1 
1 
À Niveau 
\ _4.46Mev 
Fo A 
Niveau Niveau 
7.30 Mev 214Mev  fondam 
? 
Niveaux 
6.76-6.81 Mev 


40 Volts” 
Fig. 3. — Spectrographie des protons de !B (d, p)11B. 


court que dans un compteur proportionnel et permet ainsi l'emploi d’un 
tel ensemble dans des circuits de coïncidences rapides. 


» Détection des rayonnements y. — @) SPECTROGRAPHIE DIRECTE. — Les 
rayonnements y, à l'inverse des particules chargées, n’ionisent pas direc- 
tement la matière. [ls peuvent pourtant céder leur énergie ou une partie 


de leur énergie à des electrons se trouvant à l’intérieur du cristal, par 
trois façons différentes : 


— effet photoélectrique ; 
. — effet Compton ; 


 — production de paires. 


+ 
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Dans les trois cas l’énergie cinétique transférée aux électrons est par- 
tiellement convertie en photous lumineux, à l’intérieur du cristal. 

Dans l'effet photoélectrique toute l'énergie du rayonnement y est, 
cédée à l’électron et au rayonnement X qui l'accompagne. Si l'énergie 
du rayonnement y est suftisante (> 100 keV), les rayons X sont formés 
à l'intérieur même du cristal. Leur probabilité d’echappement est alors 
faible. et l'impulsion qu’on obtient à la sortie du photomultiplicateur 
correspond à l’énergie totale du rayonnement y incident. 

Dans l’effet Cumpton la distribution d'énergie des électrons diffusés 
est continue de zéro à la valeur maximum Em où : 


Er 


o 51 


+ — 


2È, 


Eee 


toutes les énergies étant exprimées en MeV. A la sortie du photomulti= 
plicateur on obtient ainsi des impulsions dont les amplitudes ont une 
distribution continue. 

Le rayonnement y diffusé par un premier choc Compton peut à son 
tour céder son énergie ou une partie de son énergie. Ces phénomènes 
successifs se produisent d’une façon quasi instantanée, en comparaison 
du temps de résolution du cristal. D'autre part un cristal de Nal(Tl) 
donne une hauteur d’impulsion par unité d’énergie qui est indépendante 
de l’énergie de l’électron. Ainsi n'importe quelle combinaison d'’inter- 
actions par lesquelles le rayonnement y est complètement absorbé, pro= 
duit une même hauteur d'impulsion, notamment égale à celle produite 
par effet photoélectrique avec absorption du rayonnement X associé. 

Pour différentes raisons, on a intérêt à ce que le spectre d’un rayon= 
nement y soit concentré le plus possible dans un seul pic, comme ceci 
est le cas pour des particules lourdes ou des électrons. L'emploi de 
grands cristaux de Nal(Tl) augmente les interactions multiples et de ce 
fait le nombre d’impulsions correspondant à l’absorption totale, par 
rapport à celui du reste du spectre. La figure 4 montre les spectres des 
rayonnements y de 0.662 MeV du ‘%7Cs et de 1,28 MeV du ??Na pour 
des cristaux de Nal(T1) de différentes tailles. On remarque que pour un 
cristal donné le rapport de l’intensité du pic d'absorption totale à celle 
du pic Compton diminue quand l'énergie du rayonnement y augmente: 
Geci est dû au fait que la section efficace d’effet photoélectrique dimi= 
nue plus rapidement que celle de l'effet Compton, quand l'énergie du 
rayonnement y augmente. On voit d'autre part que pour un rayon 
nement y donné, ce rapport augmente avec la taille du cristal. Pour 
un cristal de 4° x 4! la distribution d'amplitude des impulsions est 
presque uniforme du côté des faibles énergies. Ceci est très avantageux 
dans le cas où on est en présence de plusieurs rayonnements y (voir lé. 


des deux rayonnements y de 1,332 MeV et 1,173 MeV du 5°Co 
g- 4). | 
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La production de paires peut se faire dès que l'énergie du rayonne= 
ment y est supérieure à 2M6C? — 1,022 MeV. L'énergie cinétique empor- 
tée par la paire d’électrons créés est alors égale à : E, — 2mc?. Les 
deux électrons sont absorbés par le cristal et lui cèdent cette énergie. 
Dès que l’électron positif arrive au repos, il se dématérialise avec un 
électron négatif pour donner deux rayonnements y d’annihilation de 


B7Cs 22Na 66 


1% 


inches 


4 
inches 


Fig. 4. — Spectrographie de rayonnements gamma 
par des cristaux de Nal{Tl). 


511 keV chacun. Si ces deux rayonnements y s’échappent du cristal, on 
observe un pic de paires correspondant à l’énergie (E, — 1,022) MeV. Si 


un seul des deux s'échappe, tandis que l’autre est complètement absorbé 
dans le cristal, on obtient un pic correspondant à l’énergie : 
y — 0,511) MeV. 


Enfin si les deux rayonnements d'annihilation sont absorbés, on obtient 
le pic d'absorption complète correspondant à l'énergie E. La forme du 


Le — 1,022 + 0,511 —(E 


Annales de Physique, 1959. 14 
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spectre d’un rayonnement y d'énergie supérieure à 2M10C° dépend essen- 
tiellement de l'énergie du rayonnement y et de la taille du cristal. - 
figure 5 montre les spectres des rayonnements Y de 2,62 MeV du TRC ; 
de 4,43 MeV d’une source de Po — Be et de 6,14 MeV de la réaction 
19F(p, «, y) 60. On y remarque notamment que le rapport : plc de paires 
sur pic d'absorption complète diminue avec la taille du cristal, pour un 
rayonnement y donné. Ceci vient du fait que pour un grand cristal la 
probabilité d'échappement des deux rayonnements y d’annihilation est 
plus faible que pour un petit cristal. 


ThC/”(2.62 Mev) $Be(œn)?C(443Mev) 8F(pœ)'6 D (6.14 Mev) 
el 
1V2 
inches 
| 
A 
dl A #3 ee 4 
fnches 
| | 
Fig. 5. — Spectrographie de rayonnements gamma 


par des cristaux de Nal{Tl). 


Les grands cristaux de Nal ne donnent pas un meilleur pouvoir de 
résolution en énergie. Leur emploi est surtout justifié par le fait qu'ils 
donnent des spectres avec des pics d'absorption complète très pro- 
noncés. 


ape 


ENST" 


b) DescGRiPTION ET RÉALISATION D'UN SPECTROMÈTRE A PAIRES EXTERNES. 


— Si on est en présence d’un seul rayonnement y, les différents pics 
dont nous venons de parler ne sont pas gênants pour son identification. 
Mais dans une réaction nucléaire on est souvent en présence de plu- 


sieurs rayonnements y d'énergies différentes. La figure 6a montre le 


spectre obtenu à l’aide d’un cristal de Nal de 1 1/2" X 1 1/2”, lorsqu'on 
bombarde une cible de NTa par des protons à une énergie de 1 060 keV 
sans déflexion du faisceau. Le dépouillement d’un tel spectre n’est pas 
immédiat. Pour l’établir d’une façon définitive, nous avons construit un 
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spectromètre à paires externes (30) qui fonctionne sur le principe sui- 
vant : au lieu de détecter les rayonnements ÿ dans un grand cristal 
pour que le spectre se concentre dans le pic d'absorption totale, on uti- 
lise au contraire un petit cristal. Lors de la formation des paires, les 


ra) ons y d'annihilation du positon peuvent alors facilement s'échapper 
du cristal. 


ST 
coups/min : 
© Spectrographie directe 
400! 
Bt: 
—+_— + + | 
Spectrographie à paires 
4.43 Mev 
sh Pics de paires des rayonnemt’Y de 
5.28 Mev 
1£ 
3.08 Mev 
8.35 Mev | 
| 
= ne + + 
, (] É 4 6 8 Mev 


Fig. 6. — MN{p, y)50 et réactions parasites 
sans déflection magnétique. 


-_  Onsait que les deux rayonnements y de 511 keV sont toujours émis 
» à 18° l’un de l’autre. On place donc de part et d’autre du cristal cen- 
» tral deux autres cristaux de Nal qui doivent détecter les rayonnements 
» d’annihilation. Dans notre montage les trois cristaux de Nal ont un 
» diamètre et une hauteur de 1 1/2”. Chaque photomultiplicateur latéral 
-est suivi d’un amplificateur linéaire et d’un analyseur d'impulsions à 

un canal qui est réglé sur le photopic de 511 keV des rayonnements y 
- d’annihilation. Les trois canaux attaquent le circuit de coïncidences tri- 
- ples décrit au paragraphe suivant. Une coïncidence indique alors que le 


- cristal central a compté un rayonnement y par son pic de paires. Malgré 
È 


p 


« 
EL 


212 ANDRÉ GALLMANN 
Se upl'e de 109Mev Me pat"o Ÿde 414Mev 
r-@ + S [Goincidences 
Es minul e 
ronde | 
a) 
4000 ft 20 
: 
| 
+ 10 
2000 b) 
| b) a) 
1 
LE ————————————+—— +-- —+ — + 4 — | 
DE 2 3 4 5 6 Me 
Fig. 7. — Spectrographie de rayonnements gamma. 


a) En spectrographie directe (Nal de 1 TA SCET LS 
b} En spectromètre à paires externes: 


le temps de résolution relativement long (r+1,5.107" sec) de ce cir- 

cuit le nombre de coïncidences fortuites reste faible, parce qu'il est 

proportionnel à +?. F 
Les coïncidences triples ouvrent la porte d’un analyseur d'impulsions 


Fig. 8. 


A Amplificateur 2Me. 
An Analyseur à un canal. 
ce Cristal. CT Circuit de coïncidences triples, 


PM Photomultiplicateur. R Câble de retard 1 psce, 
CF Cathode lollower. E  lchelle. 


RV Retard variable. 


WR Amplificateur 200 Me, 


CD Cireuit de coïncidences rapides, 
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à 20 canaux (120 bandes pour l’ensemble d’un spectre) branché sur le 
canal du milieu. On ne détecte ainsi les rayonnements - que par leur 
seul pic de paires d'énergie E—2m0c?, avec une efficacité environ 
300 fois plus faible qu’en spectrographie directe. Le pouvoir de résolu- 
tion d'énergie, exprimé par la largeur du pic à mi-hauteur, est de 
11p. 100 à 2,07 MeV et de 6 p. 100 à 5,12 MeV (fig. 7). 

L'analyseur d’impulsions peut évidemment aussi compter directe- 
ment les impulsions provenant du canal central. On peut de cette façon 
alterner rapidement les mesures en spectrographie directe et celles en 
spectrographie de paires (fig. 7). La figure 6b montre le spectre de la 
réaction ‘#N(p, y} ‘50 obtenu avec le spectromètre à paires. Les pics de 
paires correspondant aux rayonnements y de différeutes énergies appa- 
raissent ici très nettement (voir aussi p. 225). Cette méthode permeitrait 
de faire en plus des mesures d’intensités relatives de rayonnements y. 


Le spectromètre à coïncidences. — Le spéctromètre à coïncidences 
est du type lent-rapide; son schéma de principe est donné par la 
figure 8. Un cristal de Nal(T1) émet une scintillatiun vue par un photo- 
multiplicateur. L'impulsion correspondante passe par un amplificateur 
à cathode asservie et deux amplificateurs à large bande. Ce premier 
circuit est en coïncidence double rapide avec un circuit du même type. 
L'impulsion de coïncidence est amplifiée et retardée, avant de reucon- 


trer les impulsions proportionnelles lentes en cvincidence avec elle. Les 


‘impulsions lentes proportionnelles sont prises sur une des dernières 


teur. Elles passent par un 


dynodes du photomultiplica- 


Spectre Ü de'Bcdp\'B 


a) spectre simple 


amplificateur proportionnel : 
puis par un analyseur à une 
bande qui sélectionne les im- 
pulsions en hauteur. On 2% 


compte les couïncidences tri- susnne À étre 

ples. On peut aussi, pour éta- 

blir un spectre de coïnciden- 1600 Î (sc 200 
ces, déclencher avec les coïn- PATENT 3 


cidences triples un analyseur 


| 


à plusieurs bandes branché J 

sur un des canaux latéraux. coineldences b space de caeidance 
Nous avons eu à notre dis- 25 prolen du riveas de 249 Mev 
osition des cristaux de 

Nal(11) de différentes tailles : o 46 20 36 Voirs 

Or 12 pa x 27et Fig. 9. 


BL! x 4”. Les cristaux de 


! 5 4" étaient montés sur | 
des photomultiplicateurs Dumont 6364, les autres sur des photomulti- 


plicateurs RCA 63/42. 
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Le bon fonctionnement du spectromètre a été vérifié par les essais 
classiques avec une source de 60Co. La spectrographie simple fait appa- 
raire distinctement deux pics correspondant aux rayonnements Y de 
1,17et1,33 MeV en cascade. En plaçant, par exemple, l’un des canaux 
sur le pic du rayonnement y de 1,35 MeV, ce pic disparaît dans le 
spectre des coïncidences. 

Nous montrons, à titre d'exemple (fig. 9), le spectre des rayonne- 
ments y de la réaction ‘°B(d, 
p) ‘B. On remarque que dans 
la spectrographie simple le 
rayonnement y de 2,14 MeV est 
noyé dans un fond continu et 
2000 n'apparaît pas. Dans le spectre 
de coïncidences par contre. en 
fixant le canal proton sur le pic 
correspondant au niveau de 
2,14 MeV, on obtient le rayon- 
nement y correspondant d’une 
façon nette. Réciproquement 
(fig. 10) en fixant le compteur y 
sur la région de 2,14 MeV, le 
groupe de protons correspon- 

0 CARE NES Vaits dant apparaît dans le spectre 

Fig. 10. de coïncidences. 

A l’aide du spectromètre on 
peut ainsi sélectionner les dif- 
férentes cascades. Le nombre de coïncidences fortuites est donné par la 
formule Cr = 2:N,N2 où + est le temps de résolution du circuit rapide 
et N, et N, le nombre des impulsions arrivant par seconde au circuit de 
coïncidences triples, respectivement par le canal 1 et le canal 2. On voit 
que de cette façon le rapport coïncidences vraies sur coïncidences for- 
tuites est amélioré, puisque tout revient à n’admettre dans le circuit de 

coïncidences que les impulsions relatives à la cascade étudiée. 


Spectre des protons de"Bdp)'B 


a) 


Niveau Niveau 
244 Mer fondamental 


coincidences 
/420° b) 


50 Canal Ÿ fre sur 244 Mav 


Circuit de coïncidence rapide (fig. 11). — Les impulsions néga- 


tives sont prises sur l’anode du photomultiplicateur et amplifiées par 
deux amplificateurs (Hewlett Packard) à large bande passante (temps 
de montée de 3,7.10—°* sec) et de gain 10 chacun. A l’entrée de ces 
amplificateurs les impulsions ont une hauteur d’environ 1 V et un 
temps de montée de 10° sec. Comme ils saturent vers uue hauteur de 
20 V, on obtient à leur sortie des impulsions de temps de montée amé- 
lioré (2 10—* sec). Ces impulsions attaquent la grille d’une limiteuse 
(6 AK51 qui les transforme en impulsions bien mises en forme de hau- 
teur 2,5 V et de lemps de montée encore meilleur (4.10-° sec). 


Le deuxième côté est symétrique. Au point de rencontre B des impul- 


FA 
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sions des deux photomultiplicateurs se trouve un câble court-circuité 
d'impédance caractéristique 200 ohms, qui raccourcit la durée des 


E : : l : 
impulsions à une valeur t#© , où / est la longueur du câble et c la 


vitesse de la lumière. A la sortie de la diode 1 N34 les impulsions de 
coïncidences sont environ dix fois plus grandes que les impulsions iso- 
lées. Un discriminateur arrête completement ces dernières. 


Circuit à coincidence rapide 


HT 250V 


6AKS 
Entrée des impulsions A 


6AKS câble , discriminateur s t 
limiteuses courlt-cireuite à diode elage de sortie 
GE Fe NP 


Dans le cas le plus favorable (coïncidences artificielles) et pour une 
efficacité de coïncidences de 100 p. 100, le pouvoir de résolution de ce 
circuit serait de 4.10—° sec. En pratique, avec des cristaux de Nal on ne 
peut pas obtenir ce pouvoir de résolution, à moins de se contenter d pie 
très mauvaise efficacité de coïncidences. Les raisons sont les suivantes : 

La désexcitation dans le cristal des états excités produite par la srin- 


_tillation n’est pas instantanée. Le temps moyen d'apparition du premier 


ph :toélectron est, d’après Pust et Schiff (42) : 


T I 
tn (+) 
où T est la me movenne de désexcitation du cristal (T — 0,29 ysec 
pour Nal) et R le nombre de photoélectrons produits par l'impulsion 


(R = 1 à 3 keV d'énergie). Pour avoir une probabilité de 95 p. 100,de 
détection du premier photoélectron, il faut attendre pendant un délai 
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de 0— 3, c’est-à-dire pour une énergie en keV de : 100, 5oo, 1 000, 
5 000 pendant un temps en ro—? sec de : 5, 1, 0,5, 0,1. Cette incerti- 
tude sur le début de l'impulsion entraîne une diminution du rendement 
de coïncidences, qu’on peut rattraper aux dépens du pouvoir de résolu- 
tion du circuit de coïncidences. Dans nos expériences les rayonnements 
détectés avaient toujours une énergie supérieure à 1 MeV, et ce phéno- 
mène ne nous génait donc pas, étant donné que nous avions adopté un 
temps de résolution de r— 107* sec. 

Le temps de transit moyen des électrons dans le photomultiplicateur 
est beaucoup plus grand pour un tube de 4” que pour un tube de 2”. de 


C/min C/min 
4 
1500 
&N(PY)IS 0 
s| (3 MÉv-5.3Me 22Na 
(5l1Kev-511Kev) 


C2 4 —_—_—+———— —— +— + +—— | 


10 12 14 16 18 20 22 mètres 


Fig. 12. — Courbes de résolution du circuit de coïncidences rapides. 


diamètre. Nous avons ainsi dû introduire un retard de” 5.10% sec 
dans le canal du peut photomultiplicateur pour compenser, cette ‘diffé- 
rence du temps de transit. | 

Par ailleurs la fluctuation du temps de transit élargit les impulsions ; 
de ce fait, à la sortie des amplificateurs à large bande passante, la Ed 
tion du sommet de l'impulsion est d'autant plus retardée que least 
du rayonnement détecté est plus faible. Il en résulte une diminution de 
l'efficacité du circuit de cuïncidences. Ce phénomène ne joue, pour des 
photomultiplicateurs RCA 6342, que lorsque le rapport des énergies 
des deux rayonnements en coïncidence est grand (par exeinple : é- 
rieur à 20). Pour des photomultiplicateurs de 4° par ne 
(Dumont 6364) la fluctuation du temps de transit est beaucoup plus 
grande, et l’efficacité en coïncidence diminue alors bit en 
fonction de l'énergie des rayonnements détectés. La figure 12 illustre 
ce phénomène. Pour des coïncidences 511 keV-511 keV du ??Na le retard 
introduit dans le canal du petit photomultiplicateur est de 18 m de câble 


‘che 
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PÉTER ONE 
de 200 ohms, soit 6.10—$ sec au maximum de la courbe de résolution. 
Pour la cascade 3,07 MeV-5,27 MeV dans 10 ce retard n’est plus que 
-de 14 m, soit 4,6.10— sec. 

Pour chaque expérience nous avons déterminé préalablement le maxi- 
mum de la courbe de résolution. Une boîte de câbles coaxiaux (d’impé- 
dance caractéristique 200 ohms) de différentes longueurs nous permet- 
tait d’obtentr tous les délais de zéro à 10" sec par saut de 1,7. 10—* sec 
2 amplifiant davantage les impulsions données par le photomulti- 
plicateur. on peut, en principe, diminuer le décalage entre les deux 


‘courbes de la figure 12. 


Circuit à coïncidence triple 


250v 
1DK 5000 
it 

= [so 
50k 

100 O1 
E 
E 

Toutes les lampes 12AT7 
. Fig. 13. 
Circuit de coïncidence triple (fig. 13). — Pour ce circuit il n’est 


pas nécessaire d’avoir un temps de résolution + très poussé, étant donné 
que les coïncidences triples fortuites sont proportionnelles à +?, donc 
négligeables. Dans les analyseurs d’impulsion RCL utilisés, l’impul- 
sion est retardée d’une façou différente suivant que l'appareil travaille 
‘en analyseur ou en discriminateur. Ce retard dépend aussi de l’ampli- 
tude de l'impulsion à analyser. Pour ne pas être obligés d'introduire 
également des délais variables dans ce circuit nous avons adopté pour 
le pouvoir de résolution la valeur + = 1,5.107% sec. De ce fait, le circuit 
à coïncidences triples travaille toujours avec son maximum d'efficacité 
pour n importe quelle cascade étudiée. 

Les trois premières lampes (fig. 13) transforment l'impulsion en 


{ 


à 
» pod) et 
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signal rectangulaire de durée variable (1 à 2 sec). Le circuit de coïnci= 
dence est un circuit de Garwin. Après la diode, les amplitudes relatives 
des impulsions isolées, des coïncidences doubles et des coïncidences 
triples sont respectivement égales à 1, 3 et ro. La discrimination des 


3 


coïncidences triples est ainsi facile à réaliser. 


Porte-cible, bâti de corrélation angulaire, calibrage de l’échelle d’éner- 
gie. — Les dimensions des porte-cibles étaient réduites au minimum. 
On s’est toujours arrangé pour que les variations d'absorption dess 
rayonnements y entre les différents angles soient petites. 

Nous avons construit deux bâtis de corrélation angulaire. Le premiers 
ne permet de faire des mesures que dans un plan horizontal. Nous 
l'avons utilisé dans les expériences décrites aux chapitres II et JT de la 
troisième partie. Avec le deuxième le compteur mobile peut faire une 
rotation complète autour d’un axe dirigé dans n’importe quelle direc= 
tion. Un système de visée optique, grâce auquel on peut voir l'impact 
du faisceau sur la cible (quand le tube porte-cible est en verre) permet 
de centrer l’appareil à 1/2 mm près. | 

Pour calibrer les spectres des rayonnements y nous avions à notre 
disposition les pics de 0,51 et 1,28 MeV du *?Na ainsi que le pic d’addi- 
tion de 1,79 MeV, ceux du rayonnement y de 2,62 MeV du ThC”, de 
4.43 MeV d’une source de Po-Be et de 6,14 MeV de la réac- 
tion *F(p, «) ‘50. Du point de vue de l'énergie des rayonnements inci- 
dents et des impulsions sortantes correspondantes, notre ensemble était: 
proportionnel à 1 p. 100 près. 


TROISIÈME PARTIE 


Résultats expérimentaux et discussions (!). ? 


Généralités. — Avant chaque expérience de distribution ou de corré- 
lation angulaire nous avons centré la cible par rapport au bâti de corré- 
lation à + 1/2 mm près. Nous avons ensuite vérifié ce centrage en 
mesurant la distribution angulaire d’un rayonnement de la réaction: 
dans le plan perpendiculaire au faisceau et en comparant les taux de 
comptage pour des positions symétriques par rapport à ce plan. me 

_Les coïncidences fortuites sont mesurées par l'introduction d’une 
ligne coaxiale de retard (quelques 10-° sec) dans un des deux canaux 


1 


(‘) Toutes les expériences ont été faites avec l'accélérateur Cockcroft-Walton 
(1,5 MeV) de l’Institut de Recherches Nucléaires de Strasbourg. | 
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du circuit rapide. Le temps de résolution du circuit rapide est alors 
évalué à l’aide de la formule : 


Cr 2:N,N. 


Nous n'avons jamais été gènés par des coïncidences de diffusion, étant 
donné que le spectromètre à scintillation ne comptait que les rayonne- 
ments y désirés (> 1 MeV). Par contre nous avons dû tenir compte de 
coïncidences provenant du rayonnément cosmique. La fréquence de 
ces coïncidences et l'amplitude des impulsions correspondantes étaient 
mesurées en l’absence du faisceau sur la cible. 

Les mesures de corrélation angulaire se font en changeant fréquem- 
ment l'angle. On mesure chaque fois les coïncidences ainsi que le taux 
de comptage du compteur fixe de référence et du compteur mobile. 
Nous avons toujours préféré ne prendre que quelques angles et obtenir 
ainsi un plus grand comptage par angle. 

Des coïncidences mesurées on retranche les coïncidences fortuites 
et celles dues aux rayons cosmiques. On ramène évidemment toutes 
les mesures à un même taux de comptage du compteur fixe de réfé- 
rence. 

A partir de ces valeurs, par une méthode des moindres carrés (46), 
on met la fonction de corrélation angulaire expérimentale sous la 
forme : 


W(5)= C(1 + A2P (cos 6) + A,P, (cos 0)...) 


où C est une constante. 

Le fait que l’angle solide sous lequel la cible voit les compteurs est 
fini, entraîne une atténuation de la corrélation angulaire. Il est donc 
nécessaire de faire une correction. Dans nos expériences nous nous 
sommes toujours arrangés de façon que ces corrections (46) restent 
inférieures à 15 p. 100 pour les coefficients A, et à 4o p. 100 pour les 
coefficients A;. 

Le résultat ainsi obtenu est à comparer aux valeurs théoriques des 
coefficients A: et A, pour différentes valeurs supposées des moments 
_angulaires des niveaux et des radiations en jeu. 
Nous avons vérifié notre appareillage, spectromètre et bâti de corré- 
lation, par la mesure de la corrélation angulaire y-7 du “Co, en ne 
 détectant chaque rayonnement y que par son photopic. Le résultat était 
en parfait accord avec la corrélation angulaire bien connue d’une cas- 


cade &(Q) 2(Q)o. 


-  Corrélation angulaire proton-Y par le premier niveau excité de 1B (22), 
— Nous avons mesuré la corrélation angulaire proton-y pour le niveau 
5 2,14 MeV à l’aide de la réaction ‘°B{d, p) ‘’B Une cible isutopique 
de 1°B a été bombardée par des deutons de 1 200 keV. L'appareillage 
ne comptait que les coïncidences dues à la transition par le niveau de 


7? 
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2,14 MeV. Le canal proton ne détectait que les protons aboutissant à ce 
niveau et le canal y était établi sur le photopic de 2,14 MeV. 

Les mesures ont été faites dans un plan perpendiculaire àla direction 
des deutons incidents, le compteur de protons étant fixe. Le temps de 
résolution du cireuit rapide était égal à 7 —8.107° sec, ce qui nous a 
permis, malgré le taux de comptage élevé du compteur y, d'obtenir une 
valeur satisfaisante pour le rapport coïncidences vraies sur coïncidences 
fortuites. 

La corrélation angulaire a été trouvée isotrope (fig. 14) dans les 
limites des erreurs statistiques, soit de Æ 3,5 p. 100. 

J. Thirion (51) avait déjà trouvé que le rapport des coïncidences entre 


WV(8) 


08 È 
pe VERS + ——— 


2% _ 
90° 120° 150° 180220 


Mig NB RNB TUNER: 


Corrélation angulaire proton-gamma (niveau de 2,14 MeV). 


90° et 180° était égal à 1 pour une énergie de deutons incidents de 
E, — 600 keV. 


Discussion. — La réaction se fait aussi bien par formation de noyau 
composé que par « stripping ». Ces deux phénomènes interfèrent entre 


eux ; dans l’état actuel de la théorie il n’est pas possible d'analyser le : 


résultat par une formule de corrélation angulaire qui tienne compte de 
cette interférence. 


La corrélation angulaire isotrope peut être expliquée de différentes ! 


façons : 


le moment angulaire du niveau de 2,14 MeV de ‘1B est J — Her 


le moment angulaire de ce niveau est le même que celui du niveau . 


fondamental, soit J — 3/2—, et la transition entre ces deux niveaux est 


quadrupoluire électrique pure. Dans ce cas Le coefficient Zi(2 3/2, 2 3/2 


3/22)est accidentellement nul. Ce cas paraît assez improbable. En effet 
une très faible contribution du rayonnement M1 rendrait la corrélation 


angulaire anisotrope de plus de 7 p. 100 (limite extrême de l’erreur sur 
nos mesures) ; 
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le moment angulaire total ({1 + s) du neutron incident est 1/2. Dans 
ces conditions J serait égal à 5/2- ou 7/2—. Ce cas nous paraît très 
improbable, parce que en contradiction avec la valeur 1/2- prévue par 
le modèle en couches pour un couplage intermédiaire (29) (34). 

Nous pensons ainsi, en accord avec d'autres auteurs (31) (51) que le 
moment angulaire du niveau de 2,14 MeVest J — 1/2. 

L'absence de transition y vers ce niveau à partir du niveau 5/2+ à 
9,28 MeV (31) et la distribution angulaire isotrope des rayonnements y 
de la diffusion inélastique des protons (3), semblent confirmer la valeur 
J— 1/2 pour le niveau de 2,14 MeV. 

D'autres expériences par contre, infirment totalement l'attribution de 
la valeur J— 1/2 au niveau de 2,14 MeV. L'analyse, par la théorie du 
«stripping », de la courbe de distribution angulaire des protons de la 
réaction ‘°B(d, p) ‘B (15) semble indiquer, sans certitude pourtant, 
que le moment orbital du neutron capté est /, — 1. Dans ces conditions, 
et étant donné que le moment angulaire de ‘°B est J, — 3+, celui du 
niveau de 2,14 MeV de ‘!B serait 3/27 <J < 9/2. Cette expérience est 
en contradiction avec le travail de Paris et ses collaborateurs (41), qui 
supposent que la formation de noyau composé dans la réaction 
10B(d, p) ‘1B contribue à donner à la distribution angulaire des protons 
un fond isotrope, et attribuent ainsi la valeur /, — 3 au moment orbital 
du neutron capté. 

La distribution angulaire des neutrons vers le premier niveau excité 
de 1C dans la réaction ‘°B(d, n) !C montre par contre (39) d’une façon 
définitive que /,— 1. Ceci veut dire que le moment angulaire du pre- 
mier niveau excité de ‘!C, et par analogie celui de son noyau miroir ‘B, 
est 3/27 << I K 9/2. 

Dans un travail récent, Wilkinson (52) vient de trancher cette contra- 
diction. Après une étude systématique de tous les résultats connus sur 
le niveau de 2,14 MeV de ‘!B, il ne retient en définitive que les valeurs 
J—:1/2- ou J—3/2-. En étudiant la réaction ‘B(pp') ‘B, l’auteur 
montre par l'analyse de l’effet Doppler, que la vie moyenne du premier 
niveau excité est inférieure à 4 10—1* sec. Il montre que cette valeur 
n’est compatible qu'avec une transition Mr prédominante et que le 
moment angulaire du niveau doit être 1/2—. Pour expliquer maintenant 
la valeur / — 1 des réactions de « stripping », l’auteur, se basant sur 
une idée de A. P. French, suppose que le spin intrinsèque du nucléon 
non capté est renversé, et que ce changement de spin d’une unité est 
transféré au noyau résiduel. 


Corrélation angulaire y-y dans la réaction ‘#C(p, y) ‘*N (23): — La 
réaction ‘?C(p, y) ‘*N présente de nombreuses résonances. Celle de 


E,— 1,16 MeV conduit au niveau excité de ‘N de 8,62 MeV. Ce niveau 
peut se désexciter par rayonnement y soit directement au niveau fonda- 
mental, soit par l'intermédiaire des niveaux de 6,23 MeV ou de 3,94 MeV. 


1 
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Nous avons mesuré la corrélation angulaire y-; de la cascade passant 
par le niveau de 6,23 MeV. 

Une cible isotopique de:‘*C (pure à go p. 100) a été bombardée pars 
des protons de 1,16 MeV. En plaçant un canal en discriminateurs 
à 5 MeV, nous avons vérifié par l'étude du spectre que les y de coïnci- 
dence avaient une énergie de 2,4 MeV et, inversement, plaçant un canal 
en analyseur à 2,4 MeV, nous avons vérifié qu’un des y de coïncidence 

avait 6,2 MeV. Avec la. 


n cible utilisée, la cascade 
“ passant par le niveau 
à de 5,68 MeV de la réso- 


nance large de 1,25 MeV 
donne un rendement né- 
gligeable qui ne nousa. 
pas gênés. Pour la me-" 
= sure de corrélation angu- 
laire, l’analyseur d'un 
des canaux a été utilisé 
en  discriminateur à 
5 MeV et l’autre en bande » 
englobant les y de 
2,4 MeV. La mesure de 
la corrélation a été faite - 
me À 4 
90° PE ED D Te oe dans un plan perpendi- … 
Fig. 15. — Corrélation angulaire y-y culetre : He die 
dans la réaction C{p, y) MN. protons incidents. Vu le . 
faible taux de comptage, 
le nombre de coïnciden- | 
ces fortuites était négligeable. Par contre, nous avons dû tenir compte « 
de coïncidences dues au rayonnement cosmique. 
_ Les points expérimentaux sont indiqués sur la figure 15. Une méthode 
des moindres carrés de la fonction de corrélation W(f) corrigée pour Les * 
angles solides, donne : 


pr 


W(8)— 1 — (0,16 + 0,06)P; (cos 0) + {0,06 + 0,06)P, (cos 8). 


Les moments angulaires du niveau de 8,62 MeV et du niveau fonda- 
mental de **N sont respectivement J, = o* et J, — 1* (1). A la suite de 
mesures d’intensités relatives des rayonnements y émis par le niveau 
de 8,62 MeV, Woodbury et ses collaborateurs (53) ont proposé la 
valeur J— 1 pour le niveau de 6,23 MeV. Du fait que J{ — o la corré- 
lation angulaire p-y-y est indépendante du moment orbital des protons 
incidents et du mode de couplage, dans le noyau. On est ramené au cas 
d’une corrélation angulaire double +-y (formule 31). La courbe.a) de la | 
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figure 15 représente la corrélation an gulaire théorique W(8)— 1 — 0,25 P: 
(cos 0) pour les trois transitions pures : 


6 (D) (D) : 
0 (D) 1 (Q): 
0 (Q) 2 (D) : 


et la courbe b) la corrélation angulaire théorique W(9) = 1 +0,18 P; 
(cos 8) — 0,76 P, (cos 8) pour la transition pure : 


o (Q) 2 (Q) r. 


Le rayonnement y de 2,40 MeV est toujours pur. C'est un rayonne- 
ment Er, Mr, E2 ou M2 suivant que le moment angulaire du niveau 
de 6,23 MeV est respectivement 1, 1+, 2+ ou 2—. Pour expliquer l'écart 


Variation du coefficient Az d'une 
corrélation angulaire 0(D)1(D@Q)1 
en fonction du coefficient de mélange & 


Variation des coefficients A2 et A4 d'une 
corrélation angulaire O(Q)2(DQ)1 
en fonction du coefficient de mélange 


En 
001 01 1 10 100 ô 
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entre les courbes théoriques possibles pour des cas purs et les points 
expérimentaux, on peut supposer que le rayonnement y de 6,23 MeV 
n’est pas pur. À moins de considérer des-mélanges très improbables 
comme Et M2 ou M2 E3, on peut admettre que la parité du niveau 
de 6.23 MeV est paire et que la transition en question est un mélange 
de rayonnements Mr et E2. 

Nous avons, pour un mélange de rayonnements Mi et E>2, étudié 
théoriquement la variation des coefficients A: de P; (cos 0) et A, de P: 
(cos 8) en fonction du coefficient de mélange à entre les deux rayonne- 
ments (fig. 16). Les calculs ont été faits pour les valeurs J = 1 et J—2 
pour le moment angulaire du niveau de 6,23 MeV (formules 27 et 31)4 

Dans le cas J— 1 les points expérimentaux sont en accord avec 
0,02 L 0 < 0,12.ou 8 LS L 90. 

Ceci correspondrait à un mélange de rayonnements y M1 et E2 dans 
lequel les proportions p seraient 98 °/, < Pi L100 °/, et0 < Pro 2 °/4 
dans l’un des cas, et l’inverse dans l’autre. 

Dans le cas J— 2 il y a seulement 0,03 LS <Lo,10 qui pourrait 
expliquer les valeurs expérimentales trouvées. Ceci correspondrait à un 
rayonnement Mr presque pur, la contribution E2 étant inférieure 
à 1 p.100. Remarquons que la présence près du niveau de 8,62 MeV du 
niveau voisin large de 8,70 MeV ne produit pas d’interférence, ces deux 
niveaux ayant un moment angulaire propre nul. 

En conclusion nos résultats expérimentaux semblent conduire à 
l'alternative suivante : | 

ou bien on a pour le niveau de 6,23 MeV, J — 1+ avec l’émission d’un 
rayonnement y presque pur Mr ou M2 ; 

ou bien J— 2+ avec émission d’un rayonnement y M1 presque pur. 


Réaction ‘*N(p, y) 0. — a) Distribution angulaire du rayonnement Y 
de 8,34 MeV. 


b) Corrélation angulaire Y-Y par le niveau de 5,27 MeV. 


La résonance à 1 060 keV dans la réaction 1N(p, y) ‘50 aboutit au! 
niveau excité de 8,34 MeV dans ‘0. Ce niveau peut se désexciter par 
rayonnement y soit directement vers le niveau fondamental, soit par 
l'intermédiaire des niveaux de 6,82 MeV et de 5,27 MeV (35). Nous” 
avons mesuré la distribution angulaire du rayonnement y de 8,34 MeV 
allant directement vers le niveau fondamental, ainsi que la corrélation 
angulaire y-y par le niveau de 5,27 MeV dans deux plans perpendicu- 
laires. 

La cible de NTa a été obtenue en chauffant une feuille de tantale de 
2/10 de millimètre d'épaisseur à 1 5002 C, dans une atmosphère d'azote 
pendant quelques minutes. 

Le porte-cible était constitué par une feuille de cuivre de 1/10 de’ 
millimètre d'épaisseur, scellée à chaud par de l’acétate de polyvinyle 
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(Grelva) sur l'extrémité d’un tube de verre dont les parois avaient une 
épaisseur de 1,5 mm. Un courant continu d’eau traversait une petite 
cuvette en aluminium soudée sur la face inférieure de la feuille de cui- 
vre et assurait ainsi le refroidissement de la cible. Du fait des dimen- 
sions réduites de ce porte-cible l'absorption des rayonnements y de 
8,34 MeV ne variait que de 3 p. 100 entre la position où l'absorption 
était minimum (0 — 1050) et la position où elle était maximum (8 — 7D°). 

Préalablement nous avons établi le spectre des rayonnements y d'une 
façon précise, à l'aide d’un spectromètre à paires (voir p. 210). La 
figure 6b montre ce spectre. Le rayonnement y de 4,43 MeV provient de 
la réaction ‘N(p, «, y) ‘?C, qui a un rendement environ mille fois plus 
grand que la réaction ‘*N(p, y) ‘*O. Le faisceau de protons n’ayant pas 
subi de déflection, les 0,156 p. 100 de deutérium qui se trouvent dans 
l'hydrogène naturel donnent lieu à la réaction ‘N(d, p) ‘N. Cette réac- 
tion à très grand rendement est gênante, puisqu'en dehors des rayon- 
nements y de 7,31 MeV et 6,33 MeV (4) (32) (50) (fig. 66) elle donne 
également un rayonnement y de 8,32 MeV. 

Le spectre de ce rayonnement se superposerait à celui du rayonne- 
ment y de 8,34 MeV de 10. Nous avons ainsi dû nous servir, pour la 
mesure de la distribution angulaire, d’une déflexion magnétique à 30e, 
qui séparait les protons des deutons. Dans le spectre obtenu avec la 
déflexion. les pics correspondant aux rayonnements y de 6,33 MeVet 
de 7,31 MeV ont complètement disparu. & 

Nous avons également mis en évidence, à l’aide du spectromètre à 
coïncidences et de l’analyseur d’impulsions à 20 canaux, les cascades y-Y 
passant par le niveau de 6,82 MeV et le niveau de 5,27 MeV. 

Le pic de paires du rayonnement y de 4,43 MeV de la réaction 
15N(p, «, y) ?C nous a constamment servi de point d'étalonnage. 


a) DISTRIBUTION ANGULAIRE DU RAYONNEMENT y DE 8,34 MeV (24). — 
La distribution angulaire a été faite avec déflexion du faisceau. Nous 
avons utilisé un cristal de Nal de 2” X 2” vu par un photomultiplica- 
teur 6342 blindé par un cylindre en mumétal. Un toit de Pb de 10 em 
d'épaisseur placé au-dessus du bâti de distribution protégeait le cristal 
des rayonnements y de la réaction ?’Al(p, y) Si qui pouvait se faire 
sur les pièces en aluminium du dispositif de la déflexion magnétique. 

Malgré cette protection, le taux de comptage ne s’annulait pas complè- 
tement lorsque l'on remplaçait la cible de NTa par une feuille de Ta 
pur. L’intensité de ce comptage parasite a été mesurée sous différents 
angles dans les conditions mêmes de l'expérience et retranchée de la 
distribution mesurée sur la cible de NTa. 

Les mesures ont été faites en spectrographie directe, de façon que les 
“trois pics (paires, paires plus un, paires plus deux) du rayonnement y 
étudié se placent dans la bande de 20 canaux de l'analyseur. 

Préalablement la mesure de la distribution angulaire isotrope (15) 
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Fig. 17. — Distribution angulaire du rayonnement y 
de 6,14 MeV de la réaction F{p, æ, y) 0. 


du rayonnement y de 6,14 MeV de la réaction ‘‘F(p, «, y) ‘50 à une 
énergie Ep — 340 keV, nous a permis d'obtenir un centrage excellent 
(fig. 17). Nous avons également mesuré la distribution angulaire du 
rayonnement y de 4,43 MeV de la réaction ‘’N(p, «, y) ‘?C à une éner- 
gie Ep —goo keV. En accord avec d’autres auteurs, (33) nos points 
expérimentaux se sont placés sur la courbe théorique : 


W(0) = 1 — 0,89 cos? 0 + 1,58 cos’ 0 (fig. 18) 


wel 
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Fig. 18. — Distribution angulaire du rayonnement y 
de 4,43 MeV de la réaction 1N{p, «, y) C. 
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mettant ainsi en évidence une anisotropie : 


W{0°) — W{goe) 


TT TR 69 p. 100. 


Sans apporter aucune modification à l’ensemble du dispositif expéri- 
mental, cible comprise, nous avons alors mesuré la distribution angu- 
laire du rayonnement y de8,34 MeV de la réaction ‘#N(p, y) 0 (lg. 19). 
La courbe a été obtenue à partir des points expérimentaux (barres) par 
la méthode des moindres carrés (46), après avoir fait les corrections 


Le Avec déflection 
mognétique 
4 
09 
0° 30° 60° 90° 120° 150° 8 
Fig. 19. — Distribution angulaire du rayonnement y 


de 8,34 MeV de la réaction N{p, y) 0. 


d'absorption (<Æ 1,5 p. 100). A noter que le comptage du moniteur 
fixe de référence était rigoureusement constant, aux erreurs statistiques 
près pendant toute la durée des mesures. Ceci nous a évité de faire des 


corrections d'activité. 
Nous avons vérifié pour trois angles que la courbe de distribution 


angulaire était symétrique par rapport à la direction des protons inci- 
dents. La symétrie autour de la direction de go° permet de dire qu'il 
n’y a pas d'interférence du niveau de 8,34 MeV avec d’autres niveaux 
de résonances voisines. Après application des formules de Rose (46), le 
résultat expérimental peut se mettre sous la forme : 


W{(6)= (0,95 + 0,0036) + (0,046 + 0,00g5)P: (cos 6) 
+ (0,00170,020)P, (cos 6). 


On voit que le terme en P, (cos @) doit être considéré comme nul. La 
distribution angulaire est ainsi donnée par la relation : 


W(B) = 1 + (0,051 H0,010)P: (cos 8) (*). 


CPR RENENT 
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Interprétation. — Nous partons des données suivantes : 


Moment angulaire du niveau fondamental de ‘#N : Li — 1+. 
Moment angulaire du niveau fondamental de ‘0 : 1, — 1/2— (déduit” 
de celui du noyau miroir ‘’N). ; 


En ce qui concerne le niveau de 8,34 MeV de ‘O0, Evans et ses colla-. 
borateurs (16) ont analysé les distributions angulaires des neutrons de 
la réaction ‘#N(d, n) 0. [ls proposent, sous réserve, pour le moment 
angulaire J, du niveau de 8,34 MeV la limite supérieure de 5/2 . En, 
accord avec d’autres auteurs, Tautfest et Rubin (49) indiquent par 
l'étude de la diffusion élastique des protons de ‘{N, que le niveau de 
8,34 MeV est formé par ondes, d’où ils concluent que le moment angu- 
laire de ce niveau est J, — 1/2* ou 3/2*. 

Afin d'envisager ces différentes hypothèses, nous avons pris en consi- 
dération toutes les valeurs de J, < 7/2* et J, < 7/2. Les calculs ont été 
faits à l’aide des formules 33 et 34, en appelant : 


— t, la proportion de « channel spin » s— 1/2. Celle du « channel” 
spin » s— 3/2 étant alors (1 — é); 

— €, le coefficient de mélange d’ondes de protons. € se rapporte à 
l'onde la moins probable. On normalise alors 1 + &? ; 

— à, le coefficient de mélange de différentes multipolarités du rayon- 
nement y de 8,34 MeV. 


(A) Nous pouvons éliminer les valeurs J,— 1/2* et J,—1/2- par 
l’anisotropie de la distribution angulaire. 


(B) Pour la valeur J,— 3/2, les calculs ont été faits pour les deux 
possibilités de parité du niveau de 8,34 MeV. 

a) J,—3/2—. — Nous avons fait les calculs pour une interférence 
d'ondes de protons p (amplitude : 1) et f (amplitude : €) et pour un 
mélange de rayonnements y M1 (amplitude : 1) et E2 (amplitude : 5). 
Dans ces conditions les fonctions de distributions angulaires relatives. 
aux deux « channel spin » s'expriment par : 


> 


= 5? ô — 
Wa = (1 + s)] : - ap, (cos 9) pour s— 1/2; 


5? + 2V35 — ne ge 
Wa = U(1 + 8?)(r + e)] : + Ts P: (cos 9) 


pour s— 3/2. 
et la fonction de distribution angulaire totale par : | 


W(8) =, + (1 —: AE 


à comparer avec la distribution angulaire expérimentale (*). 
On obtient ainsi une relation entre les ‘trois paramètres #, & et Ô 
JTE 0) =E 00h. 
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Les solutions mathématiques de cette relation correspondent à des cas 
physiques si o L4< 1 et si « et à sont réels. 
Dans le cas J,— 3/2- il existe une infinité de ces solutions. Chaque 
fois qu’on se fixe les proportions relatives d'ondes p et Jon obtient une 
relation entre é et à, qui peut donner le mélange des multipolarités du 
rayonnement y de 8,34 MeV pour un couplage déterminé. 
On sait qu'une onde p est plus probable qu’une onde f. En prenant 
le cas extrême + — o (onde p pure) on obtient, entre le facteur de cou- 
plage £ et le coefficient de mélange à des rayonnements y, la relation : 


3? + 2V35 — 1 9 — 4 
2(1 + Ô?) 5 


—— 0:00: 


On voit alors notamment que pour à — o (M1 pur) un couplage corres- 
pondant à la valeur £ — 7/18 s’accorde avec le résultat expérimental. 

b) J,— 3/2*. — On suppose ici que le rayonnement y de 8,34 MeV 
est un rayonnement Er pur. Pour les protons incidents, on prendra un 
mélange d'ondes s (amplitude : 1) et d (amplitude : e). 

Les fonctions w deviennent ainsi : 


w, = he], — 2159] pour s— 1/2 ; 


Wa = {1 + e)[r re P; (cos 9] pour s — 3/2. 
La fonction de distribution angulaire totale est encore : 
W(B) = #0, + (1 — fjie. 
Pour que W(#) puisse correspondre au résultat expérimental, il faut 
que : 


0,05€? + € + 0,06 


= 0,50€? + € + 0,05 


c'est-à-dire que — 20 LE: —0,05 (fig. 20). Sur cette figure n’est 
reproduite que la partie de la courbe pour laquelle on a : o K{1. 

A chacune de ces valeurs de : correspond alors un certain couplage 
tel que La distribution angulaire théorique soit égale à : 


; 1 + 0,05 P: (cos 6). 


On trouve en particulier qu’une contribution égale ou supérieure 
à 0,25 p. 100 d'onde d à l’onde s prédominante est compatible avec le 
résultat expérimental. 


(C) Des calculs ont été faits d’une façon analogue dans le cas Je — 5/2+ 
et J,— 7/2+. On obtient une fonction de distribution de la forme : 


WP) = 1 + g(#, #, JP: (cos 8) + Ar, «, D)P; (cos 6). 


RE =. e 
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Comme expérimentalement on trouve que le terme en P, (cos 8) est nul, 
on a, en plus de la relation g(é,e, à) — 0,09, la relation (6, s) D} ==: 
Là encore il existe une infinité de solutions mathématiques. Pour 
aucune de ces solutions pourtant, on n’a à la fois o <E< 1 et € et ù réels, 
ce qui veut dire qu’elles ne correspondent pas à des cas physiques. 
Nous proposons ainsi pour le moment angulaire du niveau _de 
8,34 MeV de ‘*O, la valeur J, — 3/2. La seule mesure de la distribution 
angulaire ne permet pas de préciser la parité du niveau, car les deux 
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Fig. 20. — Variation de ten fonction de e. 


valeurs J,—3/2* et J, — 3/2" peuvent expliquer le résultat expéri- 
mental. 

Notre résultat est en accord avec celui de Hagedorn et ses collabora- 
teurs (25). Ces auteurs, par l’étude de la diffusion élastique des protons 
sur !N, indiquent que le niveau de 8,34 MeV de 10 est formé par: 
onde s, et que le moment angulaire de ce niveau a la valeur J,—3/2*. 


b) CORRÉLATIONS ANGULAIRES ÿ-Y PAR LE NIVEAU DE 5,27 MeV. — Nous 
avons vu qu'une corrélation angulaire double est indépendante du plan 
dans lequel les mesures sont faites, Elle ne dépend que de l'angle 0 
entre les directions des deux radiations. Pour une corrélation angulaire 
triple il n’en est pas ainsi. Dans le cas d’une corrélation p-y:-Y: par 
exemple, le résultat ne dépend que de l'angle formé par les directions 
des deux rayonnements y, si ces derniers sont détectés dans un plan 
perpendiculaire à la direction des protons (plan horizontal). Si par 
contre on détecte un des deux rayonnements y dans la direction du 
faisceau de protons, et si on mesure la corrélation angulaire dans un 
plan contenant cette direction (plan vertical) le résultat est différent 
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suivant que c’est y, ou y2 qui est détecté parallèlement au faisceau (for- 
mules 38, 4o, 41). 

Nous avons mesuré ces trois corrélations angulaires à l’aide du spec- 
tromètre à coïncidences. Le compteur fixe était un photomultiplicateur 
Dumont 6364 monté d’un cristal de Nal(Tl) de 4” x 4”, le compteur 


mobile un photomultiplicateur RCA 6342 monté d’un cristal de Nal(Tl) 
Eee Plan horizontal 
11 
ee 
= — + = + 
Plan vertical 
Ÿ de 3.07 Mev pardllèle au Faisceau 
12 
11 
4 
—+— + +- 
Plan vertical 
Ÿ de 5.27Mev parallèle au faisceau Er RE 
43 
12: 
11 
4 


LAS 
90° 120° 150" 180 
Fig. 21. — MN(p, y) FO, Ep — 1 060 keV. 
Corrélation angulaire par le niveau de 5,27 MeV. 


de 2” x 2”. Les analyseurs d’impulsions des canaux latéraux étaient 
montés en discriminateurs. 
Pour la corrélation angulaire dans le plan horizontal, seules passaient 
dans les deux canaux latéraux les impulsions correspondant à des 
énergies supérieures à 1,8 MeV. On ne détectait ainsi que la cascade 
3,07 MeV-5,27 MeV. Les coïncidences triples déclenchaïent ne 
d’impulsions à 20 canaux branché sur une des dernières dynodes d’un 
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des deux photomultiplicateurs. L'ensemble du spectre de 1,8 MeV à 
5,5 MeV était étalé dans la bande des 20 canaux. On pouvait ainsi 
mesurer simultanément les coïncidences pour lesquelles un des deux 
compteurs ne comptait que les rayonnements y de 5,27 MeV, et celles 
pour lesquelles il comptait aussi les rayonnements } de 5,27 MeV et 
ceux de 3,07 MeV. Comme prévu, les corrélations dans les deux cas 
étaient les mêmes. 

La corrélation angulaire dans le plan vertical a été mesurée en détec- 
tant y1 (3,07 MeV) parallèlement au faisceau (W,), puis ÿ2 (5,27 MeV} 
parallèlement au faisceau (W..). 


Dans le premier cas le canal 1 (compteur fixe) admettait les impul- 
sions correspondant à une énergie supérieure à 1,8 MeV, et le canal 2 
celles correspondant à une énergie supérieure à 3,30 MeV. L’analyseur 
d’impulsions mesurait alors le spectre soit du rayonnement y de 3,07 MeV 
quand il était branché sur le canal 1, soit de celui de 5,27 MeV quand 
il était branché sur le canal 2. Les corrélations angulaires ainsi obtenues 
étaient évidemment les mêmes. 


Dans le deuxième cas c'était le canal 2 qui admettait les impulsions 


sl yahi 


correspondant à des énergies supérieures à 1,8 MeV, tandis que le 


canal 1 discriminait à 3,30 MeV. On enregistrait alors à l’analyseur 
d’impulsions soit le spectre du rayonnement ; de 5,27 MeV soit celui 
de 3,07 MeV, suivant qu’on était branché sur le canal 1 ou sur le canal 2. 
Là encore les corrélations angulaires obtenues étaient les mêmes. 

La figure 21 montre les points expérimentaux pour les trois corréla- 
tions angulaires. Les courbes en plein sont obtenues à partir des points 
expérimentaux par la méthode des moindres carrés. Toutes corrections 
faites les corrélations angulaires peuvent s'exprimer par : 


Wa=1— (0,03 + 0,03)P: (cos 8) — (0,006 + 0,050)P, (cos b) ; 
We} 1 + (0,13 Ho,o3)P: (cos 0) + (0,015 + 0,066)P, (cos 6) ; 
W,,=1+ (0,23 0,04)P; (cos 0) — (0,026 + 0,080)P, (cos 8). 


On voit que dans les trois cas les termes en P, (cos 6) peuvent être consi- 
dérés nuls. 


Discussion. — Nous supposons que le moment angulaire du niveau 

de 8,34 MeV de ‘O est J,— 3/2* (voir p. 228). Dans ces conditions, et 
vu le travail sur les intensités relatives des rayonnements y émis par ce 
niveau (53) on peut réduire la valeur du moment angulaire du niveau 
de 5,27 MeV à J, <5/2 au lieu de J << 7/2 proposé par Evans et ses col- 
laborateurs (16). Pour les calculs nous nous limitons ainsi aux valeurs 
J5< 5/2. Nous avons déjà signalé que plusieurs auteurs (25) (49) indi- 
quent que le niveau de 8,34 MeV de 10 est formé par onde s. Dans 
nos calculs nous ne pouvons pas prendre pour les protons incidents une 


onde s pure. En effet, la formule 38 montre que si /, — 1, —0, les trois 
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corrélations angulaires W;, We et W., sont identiques. Or nos mesu- 


res montrent (fig. 21) que ceci n’est pas le cas. Nous avons montré, 
d'autre part, qu’une contribution égale ou supérieure à 0,25 p. 100 
d'onde d à l'onde s prédominante peut, entre autres, expliquer la distri- 
bution angulaire trouvée. Nous supposons ainsi que lors de la forma- 
tion du niveau de 8,34 MeV intervient un mélange d'ondes s et d pour 
les protons incidents. On appellera e? le rapport de l'intensité de l’onde d 
par rapport à celle de l’onde s et on donnera plus de poids aux résultats 
Pour lesquels e est petit, pour tenir compte du résultat des auteurs cités 
ci-dessus (25) (49). . 
_ Nous avons calculé les fonctions de corrélation angulaire Wx, W, 
et W,, correspondant à chacune des valeurs possibles de J, 
Pour J,=— 3/2-, 3/2* et 5/2, ces calculs ont été faits dans le cas le 
plus général en tenant compte : 
a) de la relation entre # et : due au résultat de la distribution angu- 
laire du rayonnement y de 8,34 MeV (p. 229) : 


0,05€? + < + 0,05 


= Léo ( ) 


b) des mélanges possibles de multipolarités 3, ou 3; des rayonne- 
ments y, (3,07 MeV) ou y: (5,27 MeV). 


Ainsi pour : 
= 4/2 1 = Ex y2 = Mi + E2(à) 
Je 3/8" y: = M1 + E2(à;) y: = Ei 
dj 5/27 Yi Er y: = Ez2 


Ces calculs sont complexes ; nous résumons leurs résultats dans le 
tableau ci-après. La mention « oui » veut dire que le résultat expéri- 


| | 
H Y Va 

Il 
ne oui non non 
1/2 oui non non 
572 oui oui oui 
HZ oui oui oui 
a non oui ; | non 
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mental peut être expliqué par la valeur du moment angulaire J, pré- 
sumé pour certaines valeurs de à. La mention « non », au contraire, 
signifie qu'aucun mélange de rayonnements y ne peut expliquer le 
résultat expérimental, quelle que soit la valeur de € satisfaisant à la 
relation (") entre fete. 

Pour J,— 1/2 il n’est pas nécessaire de faire des calculs. On sait en 
effet que dans ce cas la corrélation angulaire est isotrope dans n’importe 
quel plan, quelles que soient les valeurs de é, € et à. FE 

On voit que seulement dans le cas J,— 3/2, les trois corrélations 
angulaires mesurées peuvent être expliquées. Pour chacune d'elles les 
calculs donnent une équation du second degré en S1 (ou à), avec des 
coefficients fonction de # et :. A chaque couple de valeurs de f et € 
(donné par la relation (‘)) correspond une valeur de à (ou 52). Pour 
:——0,2 par exemple, c'est-à-dire pour une contribution de 4 p. 100 
d'onde d à l’onde s prédominante, on trouve : 


J=—=53/24 10e 
pour Wa: G—+0,23+0,10 02 — — 0,25 + 0,10 
POUTINE mo +0,47 220,10 do — — 0,44 0,10 
pour W,,, : dy —= + 1,14 0,10 d2 — — 0,65 +0,10 


*« 


L'accord entre les valeurs de à est meilleur dans le cas J— 3/27: 
‘(A noter que théoriquement à peut varier entre — œæ et + æ). 

Pour la valeur J,—5/2* le rayonnement y; peut être un mélange 
MiE2(5,) et le rayonnement y, un mélange M2E3(5,). La corrélation « 
angulaire devient ainsi fonction, dans le cas le plus général, des quatre 
paramètres #, «, à, et D. Les calculs n’ont pas pu être faits d’une façon 
générale. Nous nous sommes limités au cas où le rayonnement y: 
(5,27 MeV) n’est pas mélangé (3; — o) et avons calculé les corrélations 
angulaires théoriques pour plusieurs valeurs de +, en fonction du coeffi- 
cient de mélange 5, pour le rayonnement y,. Ainsi pour une valeur - 
de e— — 0,05 par exemple, toute valeur de à; comprise entre — 0,03 
et — 0,01 conduit, pour le plan horizontal, à une fonction de corréla- 
tion quasi isotrope. Dans le plan vertical par contre, aussi bien pour va 
que pour MS le coefficient A, (cos 8) reste très grand pour la valeur 
de à, qui donne un coefficient A; de P; (cos 6) égal respectivement 
à 0,13 et 0,23. Or expérimentalement on trouve que À, est nul ou très 


faible. La valeur J, —5/2* ne convient donc pas pour les cas envisagés 
ci-dessous. 


Conclusion. — Nous avons montré que la valeur J, — 3/2 pour le 
moment angulaire du niveau de 5,27 MeV peut le mieux expliquer à la 
fois les trois corrélations angulaires trouvées à condition que le rayon- 


nement y de 3,07 MeV soit Er pur et celui de 5,27 MeV M1 + Eo. Il faut 
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_ supposer également que le moment orbital des protons incidents soit 
0, Es 2. Cette valeur J,— 3/2" n’est pas en accord avec celles 
proposées par Evans et ses collaborateurs (16). Ces auteurs analysent la 
distribution angulaire des neutrons de la réaction ‘#N({d, n) ‘*O et indi- 
quent qu elle n’est pas tout à fait en accord avec la distribution angu- 
laire calculée par la théorie du « stripping ». Ils proposent ainsi, sous 
réserve, J; < 7/2*. 


834  (<s/2-) 4/2? 5/2+ 3724 


4/2,3/2t 


(<7/2+) 


< 3/27 


“O 


Fig. 22. — Niveaux étudiés de 10. 


La figure 22 montre le schéma des niveaux de ‘O0 qui nous intéres- 
sent dans ce travail (A gauche les valeurs des moments angulaires pro- 
posées par Evans et ses collaborateurs). On voit que les valeurs 
actuelles (à droite) expliquent mieux les intensités relatives des rayon- 
nements y trouvées par Li (35). 

Toutes ces discussions ont été faites en supposant que le niveau 
de 5,27 MeV de ‘0 est simple. Or le noyau miroir ‘5N présente dans 
cette région d'énergie deux niveaux séparés de 30 keV (38). On peut 


ainsi admettre que dans ‘0 il y a également deux niveaux rapprochés 
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vers 5,27 MeV et que par conséquent nous avons mesuré la somme de 
deux corrélations angulaires. Dans ces conditions plusieurs cas sont 
possibles : 


— Les deux niveaux ont des parités différentes. La cascade passant 
par le niveau pair est alors défavorisée par rapport à celle passant par 
le niveau impair. On est ramené au cas d’un seul niveau. 

— Les deux niveaux ont le même moment angulaire et la même 
parité. Toute la discussion reste valable. 

— Les deux niveaux ont la même parité : un des niveaux à un 
moment angulaire 1/2. Les corrélations angulaires proviennent de 
l’autre niveau qui est forcément différent de 1/2. Les effets angulaires 
mesurés sont atténués. 

— Les deux niveaux ont la même parité, mais des moments angu- 
laires différents. Il est alors très difficile, sinon impossible, d'analyser 
les corrélations angulaires trouvées, surtout si on ne connaît pas les 
intensités relatives des deux cascades. 


Dans un travail récent, Halbert et French (26) calculent les moments 
angulaires des niveaux excités de :N en supposant que leur parité soit 
paire. Ils indiquent ainsi les valeurs 5/2 et 1/2 pour les moments angu- 
laires des niveaux de 5,28 MeV respectivement 5,31 MeV. Ils indiquent 
également que Butler suggère un grand moment angulaire pour le 
niveau de 5,31 MeV, alors que Lane pense que ce moment angulaire 
est 1/2+. Dans un travail plus ancien Stanley (48) étudie la corrélation 


angulaire p-y dans la réaction *N(d, p} ‘5N pour l’ensemble des deux 


niveaux et indique J,— 1/2 ou 3/2 pour le moment angulaire des 
niveaux à 5,3 MeV. 

On voit ainsi que les valeurs attribuées aux moments angulaires des 
niveaux à 5,3 MeV de ‘°N ne sont pas concordantes et que d’autres 
études sur ce noyau s'imposent, ainsi que sur ‘O0. 


CONCLUSION 


Nous avons utilisé ici la méthode des corrélations angulaires, 
méthode très importante dans l'étude des propriétés des niveaux 
nucléaires. En se fixant le mode de couplage dans le noyau, les théories 
actuelles qui tiennent compte d’interférences possibles de divers 
moments angulaires des radiations, permettent de calculér numérique- 
ment n'importe quelle corrélation angulaire. 

On peut, en principe, par la mesure de la corrélation angulaire, 
déterminer à la fois les moments angulaires des niveaux et des radia- 
tions de la cascade étudiée, et obtenir éventuellement des renseigne 
ments sur les mélanges des radiations. L'utilisation d’un spectromètre 
à coïncidences est d’un très grand intérêt dans ces études, puisqu'il 
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permet de sélectionner parmi un ensemble de cascades celles qu'on veut 
_ étudier. 

C’est ainsi que nous avons pu étudier la corrélation angulaire pro- 
ton-Y dans la réaction ‘°B{d, p) ‘B pour le premier niveau excité 
de ‘’B. Dans la réaction C(p, y) “4N à la résonance de 1,16 MeV, la 
mesure de la corrélation angulaire +-; nous a donné des renseignements 
sur la valeur du moment angulaire du niveau de 6,23 MeV de ‘#N. Enfin 
la mesure de la distribution angulaire du rayonnement + de 8,34 MeV 
. dans ‘O, et celle de la corrélation angulaire y-Y pour le premier niveau 
excité, nous ont permis de préciser les moments angulaires des niveaux 
de 8,37 et 5,27 Mev de ‘0. 

Nous comptons continuer à appliquer la méthode des corrélations 
angulaires. Nous envisageons notamment la mesure de corrélations 
protons-Y dans des réactions de « stripping ». 
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plomb. : 


4 
ConcLusion. i 


INTRODUCTION 


pbs Et 


La diffusion élastique du photon par l’atome. — La diffusion d’un 
photon par un atome libre est une collision de deux particules. Si la 
somme de l’énergie cinétique de deux particules est conservée lors de 
la diffusion, on appelle celle-ci une diffusion élastique. Si elle n’est pas 
conservée, on appelle celle-ci une diffusion inélastique. Dans le premier 


# 

cas l’état'interne de l’atome reste intact et dans le second cas l’atome est | 
> 

4 

1 

‘ 

1 


piles ed jar ” 4 


ionisé ou excité. Dans un domaine d’énergie de l’ordre de 1 MeV, les 
rayons y diffusés dans les atomes le sont, pour leur grande majorité, « 
inélastiquement, et pour une faible proportion élastiquement. 

L'aspect extérieur de la diffusion élastique du photon par l'atome 
libre est complètement identique à la diffusion élastique du photon par. 
l’électron libre, c’est-à-dire à l'effet Compton. La variation de l'énergie 
du photon diffusé, l'énergie cinétique cédée par le photon à l’atome et 
la direction du mouvement de l’atome dans le plan de diffusion en fonc- 
tion de l'angle de diffusion peuvent être calculées d’après la formule de 
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Compton, en remplaçant dans celle-ci la masse de l’électron m par celle 
de l'atome M : 


= Lo 
re AT) > (L 1) 
1 + gpl — cos) 
T = hy — — Mc 2{hvo ? cos? D 
ky DAT Me (Av +Mr? — {V2 cos? ? (EL. 2) 
Mc? (s] ) 
an sr Cote (1.3) 


où hv, et hv sont respectivement l'énergie du photon incident et celle 
du photon diffusé, 8 l’angle de diffusion, c la vitesse de la lumière, 
T l'énergie cinétique cédée par le 
photon à l'atome et ® l’angle entre 
les directions du mouvement de l'ato- 
me et du photon incident. 

Si l’atome en question se trouve 
dans un réseau cristallin, la collision 
de ces deux particules n’est plus élas- 
tique, car la somme de leur énergie Fig. 1. 
cinétique n’est pas conservée et l’éner- 
gie cinétique cédée par le photon 
lors de la diffusion est répartie entre les atomes constituant le réseau 
cristallin. Les relations simples (1.1), ([.2) et ([.3) ne sont plus valables 
rigoureusement. Mais comme nous ne nous intéressons pas, dans cette 
étude, à l’état extérieur de l’atome et comme l'énergie de liaison entre 
les atomes constituant le réseau cristallin est négligeable par rapport à 
l'énergie du photon, la perte d'énergie du photon étant elle-même extrê- 
mement faible (on voit facilement par (1.2) qu’elle est de l’ordre de 
l’électron-volt), on peut étudier la diffusion élastique du photon par 
l'atome libre, en mesurant la diffusion inélastique du photon par le 
réseau cristallin. Dans ce texte le mot « diffusion élastique par l'atome » 
doit être compris dans le sens que l’état interne de l’atome reste intact 
et le mot « diffusion inélastique par l'atome » dans le sens que l'atome 
est ionisé ou excité lors de la diffusion du photon. 
Des photons d'énergie de l’ordre de 1 MeV, diffusés élastiquement 
par des atomes différents d’un réseau cristallin, n’interfèrent pas sauf 
dans le cas particulier, que nous allons examiner. 

Deux atomes de même espèce diffusent chacun une onde, représentée 


> — 
par des vecteurs a; et @. Supposons que ces deux atomes se trouvent 
assez près l’un de l’autre, pour que l’on puisse négliger la variation 
d'intensité de l'onde incidente. Soit à la différence de chemin optique. 
‘On peut écrire : 
a; — ae. 
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La somme des deux vecteurs : 


>  — 


mi is 
& + &—=aœi+e ) 
représente l’onde résultante. L’intensité de cette onde est donc : 
> — 
| ai + a: l— 2af(1 + cos à). 


Les interférences sont dues au terme cos à. 
Soit d la distance entre deux atomes, a et respectivement l’angle 
d'incidence et l’angle de réflexion et X la longueur d'onde. Nous avons : 


dre c 
S— 27; (sin « — sin À) 


Pour les photons de l’ordre de : MeV Xest sensiblement de 1071° em. 
La variation de d due à l’agitation 
thermique à la température ordi- 
naire est de l’ordre de 10—f cm. 
Donc la valeur moyenne de cos à 
est nulle, sauf quand le facteur 
angulaire est inférieur à 1/100. De 
même a et f varient constamment 
suivant la position des atomes. En 
conséquence, pour que l’on puisse observer l’interférence des deux 
ondes diffusées, @ doit être inférieur à 1/100 1adiant. Dans le domaine 
de l’angle de diffusion où nous effectuons des mesures, l'intensité 


moyenne de l'onde résultante, diffusée par ces deux atomes, est égale 
A424?, 


On peut démontrer par un raisounement identique que l'intensité du 
rayonnement diffusé par n atomes est égale à na?. L'agitation thermique 
détruit l'effet des interférences entre photons diffusés par différents 
atomes. Les phénomènes d’interférences ne pourront donc s’observer* 
que sous un angle inférieur à 1/100 radiant (52). Sous un angle impor-« 


tant, la probabilité de diffusion des photons est la somme des probabi-- 
lités de diffusion par chacun des atomes. 


Section efficace de diffusion élastique du photon per l’atome D'APRÈS" 
LA THÉORIE ÉLECTRO-MAGNÉTIQUE CLASSIQUE. — D'après la théorie électro- 
magnétique classique, la section efficace de diffusion élastique par un 
électron libre des ondes électro-magnétiques non polarisées d'énergie 
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très faible par rapport à mc° peut être représentée par la formule sui- 
vante : 


ei \2 29 
(os) x ee (L.4) 
ri x ET (L.4) 


“où e est la charge de l’électron, m sa masse, C la vitesse de la lumière, 
 l’angle de diffusion et r, le rayon classique de l’électron. On peut 
obtenir facilement cette formule à partir des équations de Maxwell, en 
négligeant tous les termes contenant la vitesse de l’électron divisée 
par c. Cette formule a été déduite par J. J. Thomson, et la diffusion 
élastique des ondes électro-magnétiques représentée par cette formule 
S’appelle la diffusion Thomson. 

S'il y a deux charges ponctuelles o, et 95, chacune d'elles diffuse une 
onde représentée par : 


— — 
rss + / VA 
Page r'A et pne'# re p, Po { 
+ + 
Ko ko 


RU — 

où A = k — ko et r\ et r, sont des vecteurs représentant respective- 
ment la position de o, et celle de p,. Si la distance entre les deux char- 
ges ponctuelles est du même ordre de grandeur que la longueur d’onde, 
l'onde diffusée résultante peut être représentée par la somme des deux 
ondes. Si la charge est distribuée dans un domaine d’espace, l’onde 
diffusée peut être représentée par une intégrale F, : 


Fo Jrerenr. (1.5) 


Si p est normalisée de façon que, dans la direction incidente, F, donne 
le nombre total d'électrons dans ce domaine d’espace, F, est relié à la 
section efficace par la formule suivante : 


5 


1—+ cos? 6 (L.6) 


GR—(r0Fo)? = 


F, s'appelle le facteur de structure et la diffusion élastique des ondes 
électro-magnétiques représentée par cette formule est appelée souvent 
la diffusion Rayleigh. 

» La longueur d’onde des photons d’énergie de l’ordre de 1 MeV est 
de 1071 cm environ, donc à peu près 100 fois plus grande que le dia- 
mètre des noyaux lourds. On peut donc considérer le noyau comme une 


t 
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charge ponctuelle et on peut appliquer la formule (L.4) pour la diffusion: | 
des photons par le noyau. En remplaçant dans la formule (1.4) la masse: 


de l’électron m par la masse du noyau M et la charge de l'électron e par 
celle: du noyau Ze, on obtrent : ; 


72:2\2 s28 3 
= (ie) @7) 
Rd UE EE 7) 


Le rayon de l'orbite des électrons K est, pour le plomb, de l’ordre de :#. 


DV je Pt cm6,5 X 10—{° cm. 

Il est donc du même ordre de grandeur que la longueur d'onde des” 
photons d'énergie de 1: MeV. Pour la diffusion élastique des photons: 
par les électrons liés, on doit donc employer les formules (1.5) et (1.6) 
En remplaçant dans la formule (1.5) p par | 4x |? (les 4 sont les fonc- 
tions d'onde de l'équation de Dirac pour les électrons K), on obtient”. 
la contribution des électrons K dans la diffusion élastique des photons :* | 


= Ak 
F Ée sin | 2Y tan) 
; YAk 1+ Cas) A Le | 
y=Vi—Z : 


« étant la constante de structure fine. 

Les photons diffusés par le noyau et les électrons sont cohérents" 
Donc c’est l'amplitude de diffusion qui s’additionne. A partir des for 
mules (1.6), (1.7') et (1.8) on obtient la formule suivante : 


2 


: { A 
: 72m 2Zam sin 2Y un(e.) È 1—+cos?8 ( » 
É yAk 1 + Le ) F KES “4 


= Tr 


2Zrm 


$ 


Sur les figures 21 et 24 les courbes indiquées par Rayleigh et Thomson 
représentent la variation en fonction de l'angle de diffusion de la sec" 


tion efficace de diffusion élastique du photon par l’atome calculée avec” 
cette formule. % 
La contribution des électrons L calculée de la même manière est. 


un huitième de celle obtenue pour les électrons K. La contribution dess 
autres électrons est négligeable. t 


_D'arrès LA THÉORIE QUANTIQUE. — D'après la théorie quantique, le 
diffusion des photons par une particule se produit en passant par ul 
état intermédiaire. La transition directe, même si elle est possible, est, 


NT TRE 
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en général, négligeable par rapport à la transition indirecte. La pro- 
; babilité de transition w peut s’écrire sous la forme suivante : 


w—=T% | H|*p (1.10) 


H°H? ; $ 
H=— dE + (termes d'ordre supérieur) (Lrr) 
- où pr est la densité d'états d'énergie finaux, H” et Hf sont respective- 
- ment les éléments de matrice de transition de l’état initial vers l’état 
intermédiaire et de celui-ci vers l’état final, E, et E, respectivement 
l'énergie de l'état initial et celle de l’état intermédiaire. o- doit être 
. calculée à partir de l'énergie cinétique de l’atome et de celle du photon 
à l’état final. 
Pour la diffusion élastique du photon par l’électron lié l'élément de 
matrice H peut s’écrire dans l’espace à quatre dimensions : 
H= J'dtx, f d'a (æs), A (æs)S(æs, di) A (ti b(æs)  (L12) 
A LS 
our, y,2,41}et y, —(rbe, f). 
- Quand on utilise comme propagateur d’électron S(x, x) les fonc- 
tion de Green qui obéissent à l'équation suivante : 


{tels — eV u(es)] —m} Sea m)=èæm—æ)  (L13) 


où Vi =(0, 0, 0, ëV)et V est le champ coulombien, et quand on effec- 
tue l'intégrale par rapport au temps, on obtient une formule analogue 
à (L.rr). 

La sommation dans la formule (I.r1) doit s'étendre à Ious les états 
intermédiaires possibles, discrets et continus, positifs et négatifs. En 
outre, le photon a deux états correspondant à sa polarisation circulaire. 
Si le photon incident n’est pas polarisé, il faut faire la moyenne de H 
sur toutes les polarisations des photons incidents. Le photon diffusé 
peut comporter également deux états. Lors de la diffusion l’état de 
polarisation du photon est soit conservé, soit inversé. Comme les 
deux cas correspondent à des états finaux différents, leur probabilité 
_de transition s’additionne. Enfin, la section efficace de transition peut 
s’écrire : 

6—|af + |a’|?. (L.14) 


Dans le cas de la diffusion d’un photon par l'électron libre, celui-ci 
_ n’ayant pas de structure interne, il n'y a que deux états intermédiaires 
_ possibles correspondant aux états d'énergie négative et positive. Par 
contre, l’atome ayant une structure interne, le calcul de la section effi- 
cace de diffusion par l’atome est beaucoup plus compliqué que dans le 
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cas de l’électron. Dans le cas de l’atome les états intermédiaires sui-. 

vants sont possibles. 

1. L’atome se comporte comme s'il était une particule rigide 
n'ayant pas de structure interne, ce qui peut s'exprimer également de 
la façon suivante : le noyau absorbe un photon et se met en mouve- 
ment, en entraînant son cortège d’électrons. Soient a, et a, la somme 
des amp itudes de transition en passant par ces états intermédiaires 

correspondant à la conservation et à l’inversion de la 

. polarisation du photon. 

/ D'après le diagramme de Feynman, la transition en 
passant par cet élat intermédiaire peut s’écrire de la façon 
suivante. 

Ps 2. On doit tenir compte de la structure de l'atome. Le 

Fr photon peut être absorbé par un des électrons du cortège. 

Fig, 3. Comme les électrons se trouvent dans le champ coulombien 

du noyau, on doit tenir compte de l'interaction entre les 
électrons dans l’état intermédiaire et le noyau. Les tran- 
sitions correspondant aux diagrammes suivants sont possibles. 

Sur ces diagrammes les lignes n représentent le noyau et les lignes e 
un des électrons du cortège. La sommation doit s'étendre non seule- 
ment à tous les états intermédiaires possibles, discrets et continus, 


* n e n e 
Fa 
’ A ÿ 


/ Da / 


mais encore à fous les électrons, en tenant compte de leur spin. Soient 
a et a, la somme des amplitudes de transition en passant par ces états 
intermédiaires correspondant à la conservation et à l’inversion de la 
polarisation du photon Ecrivons nos TR ay» etc., pour les amplitu- 
des ‘de transition correspondant aux diagrammes précédents et pour 
les électrons K et a}, as a}, etc., pour les électrons L. aps ai. etc., 
correspondent à des transitions du troisième ordre : 


Ba 0 0 0 
A2 = x + An + Aou + ... 
1 
PO FO EEE 0 
SR A CEE 
RSS 10 ) 10 
CE 6 ie Ve D TP in CL 7 
a on n 
HERO TANT SERRES 
LES es CC SeRE 
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_ 3. Si le photon est absorbé dans le noyau, celui-ci ayant des niveaux 
discrets et continus comme l'atome, il faut tenir compte de la structure 
du noyau. Le procédé du calcul est identique à celui du cas précédent. 
Soient a, et a; la somme des amplitudes de transition en passant par 
ces états intermédiaires correspondant à la conservation et à l’inversion 
de la polarisation du photon. 

4. Comme termes de correction on doit tenir compte des transitions 
correspondant aux diagrammes  ci- 


contre. > 
. 7 FA 
Le terme correspondant au premier ce A 
diagramme s’annule d’après le théorème #1 % 
de Furry (32). “a 
Les premiers termes de correction non Se ÈS 
nuls dus à la formation d’une paire vir- > >. 


tuelle sont donc du quatrième ordre. RE 


Cet état intermédiaire correspond à la 
polarisation du vide, c’est-à-dire qu’un photon crée une paire virtuelle 
d’électron et de positron, qui s’annihilant, émet de nouveau un photon 
de même énergie. La diffusion du photon en passant par cet état inter- 
médiaire est très analogue à celle de la lumière par la lumière. En 
effet, cette dernière diffusion peut être représentée par le diagramme 
suivant. 
La seule différence est qu’il y a dans le premier cas deux photons 
réels et deux photons virtuels et dans le second cas quatre photons 
réels. La mise en évidence de la diffusion de la 
ù AE lumière par la lumière est un des moyens les plus 
immédiats de démonstration de l’incompatibilité entre 
l’électro-dynamique classique et l’électro-dynamique 
quantique et de vérification de cette dernière. Mais 
»" Y\ cet effet étant du quatrième ordre, la section efficace 
Fig. 6. de diffusion serait de l'ordre de ar? « 107% em? (7) 
(25) (26) (45) (46). Dans l’état actuel on ne peut donc 
pas espérer la mettre en évidence et de ce fait tous les essais effectués 
jusqu’à présent ont été négatifs (42) (73) (74). Par contre, dans le cas 
de la diffusion du photon par l’atome, la constante de couplage avec le 
photon virtuel étant de Ze au lieu de e, l'amplitude de diffusion en 
passant par cet état intermédiaire serait e?Z + aZ? fois (pour le plomb, 
5o fois environ plus grande que celle de la diffusion de la lumière par 
la lumière. Il serait donc plus facile de mettre en évidence cet effet, en 
déterminant ses influences sur la diffusion élastique du photon par 
l'atome. 
Les trois diagrammes de la figure 7 représentent trois états intermé- 
diaires possibles par la formation d’une paire virtuelle. 
Sur les diagrammes les croix représentent l'interaction de l’électron 
ou du positron avec le champ coulombien. Naturellement la transition en 
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passant par un état intermédiaire d'ordre supérieur à quatre est possi- 

ble. Par exemple, la figure 8 représente un des états intermédiaires 

du sixième ordre. : PS | 
L'amplitude de transition en passant par ces états intermédiaires. 


X 
X 


Fiat Fig. 8. 


cs 


serait («Z)° fois plus petite que celle du quatrième ordre. Les amplitu-« 
des de transition en passant par les états intermédiaires du quatrième 
ordre correspondant à la formation d’une paire virtuelle dans le champ 
électrique dû aux électrons du cortège seraient négligeables. 

Enfin on peut écrire : 


MR j 
a'—@ + Gr + 3 + Q C-73 

Quand on connaît a et a’, on peut calculer la section efficace de dif- &- 
fusion élastique du photon par l’atome par la formule de (1.14). 

Principe de l'expérience. — La polarisation du vide agit sur la diffu-" 
sion élastique du photon par l’atome. Le calcul des termes correspon-* 
dant à la polarisation du vide est extrêmement difficile (1) (16) (33)° 
(38) (44) (47) (48) (59). Seuls les termes du quatrième ordre ont été“ 
calculés seulement pour la direction incidente (63). Les valeurs obte-« 


nues sont indiquées sur le tableau I. ë 
4 

Tagceau I ? 

: 

12 

os È 
nergie R à Ina E 

en MeV en unité de («Z)?ro LE 
O,4IT 0,0205 o 0,00428 mb/stérad le 

1,33 O,241I 0,0058 0,591 mb/stérad 18 

2,62 0,912 0,265 . 9:18  mb/stérad ||N 

17,6 11,87 14,5 3:57 b/stérad 4 

200 150 395 1,82 kb/stérad | La 
TE  —— 
- “à 


DÉS. der 
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Sur ce tableau a, et ,a, correspondent respectivement à la par- 


_ tie réelle et à la partie imaginaire de &,. « n’a aucun sens physique. Ils 

ont été indiqués seulement pour que l’on puisse avoir une idée sur 
3 

- l’ordre de grandeur de cet effet. a”, est nul pour 6 —0. Le même auteur 


a effectué le calcul des amplitudes de diffusion par cet effet pour la 
direction incidente à partir d’une formule empirique pour l'effet photo- 


_électrique (64). Ra, qui est important pour les énergies faibles, ne 


varie pas appréciablement des valeurs indiquées ci-dessus. 
La variation des amplitudes de diffusion du quatrième ordre en 


- fonction de l'angle de diffusion n’a été calculée que très approximati- 


it d 


vement et uniquement pour les rayons y d'énergie très élevée (4). 

Le principe de la mise en évidence expérimentale de la contribution 
de la polarisation du vide à la diffusien élastique du photon consiste à 
déterminer les sections efficaces de diffusion élastique sous divers 
angles pour différentes énergies et pour des éléments divers et à com- 
parer les valeurs mesurées aux valeurs obtenues par le calcul en ne 
tenant compte que des autres termes. Une différence significative prou- 
verait que la polarisation du vide contribuerait appréciablement à la 
diffusion élastique du photon, et dans le cas contraire, elle serait négli- 
geable devant les autres phénomènes. 

Supposons que le noyau puisse être représenté par un champ d’élec- 


. tron quantifié de masse M et de constante de couplage Ze. Ces hypo- 


thèses ne sont pas rigoureusement correctes. Elles signifient que le 


spin des noyaux est 1/2, que leur moment magnétique est Ze/2M et 


que le noyau est ponctuel. Mais dans la limite non relativiste ces hypo- 
thèses ne produisent pas de grandes erreurs. Sous réserve de ces hypo- 
thèses le calcul donne naturellement la formule de Klein-Nishina. On 
peut donc calculer a, et a, à l’aide de la formule de Klein-Nishina, en 
remplaçant dans celle-ci la masse de l’électron m par celle de l'atome M 
et la charge de l’électron e par celle du noyau Ze. Quand le photon a 
une énergie de l’ordre du MeV, c’est-à-dire, très petite par rapport à 
l'énergie au repos du noyau Mc”, on peut négliger les termes contenant 
l'énergie du photon divisée par la masse au repos du noyau dans la 
formule de Klein-Nishina et on obtient la formule de Thomson : 


AMEN STE Te 72 
To, 6 x 1044 = G + cos 6) cm 


MES RS 2 (J 16) 
parer cos 7 6 x 1048 2° (1 — cos 6) em | 
À À 


_ Z et A étant respectivement le numéro atomique et Ja masse atomique, 


8 l'angle de diffusion. DENT. 
a; et a, peuvent, dans le cas général, qui est le nôtre, être négligés 

par rapport à @y, @, @», a. Is ne pourrait plus l'être, dans le cas où 

l'énergie du photon incident serait très voisine de l'énergie d’un niveau 


d’excitation du noyau (50) (97) (60) (Gr). 
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Pour a et a, on peut utiliser les formules (1.5) et (1.6), qui corres- 
pondent à l’état intermédiaire libre, pour les photons d'énergie à la 
fois supérieure à celle de l’ionisation et beaucoup plus petite que la 
masse au repos de l'électron (20) (29) (30). Dans ce domaine d’énergie 
seuls a? et a! sont prépondérants et les autres termes peuvent être 
négligés. Pour ass et a on a des moyens pour faire des corrections 
sur ces formules pour des photons d'énergie de l’ordre de 1 MeV (51). 
Mais dans ce domaine d'énergie ax, et a. n'étant pas négligeables 
devant aÿ, et ax. (8', ces derniers termes seuls n’ont plus de sens phy- 
sique. a, et a, étant du quatrième ordre, les résultats expérimentaux 
doivent être comparés avec ceux de calculs, dans lesquels 1l est tenu 
compte de la liaison des électrons dans l’état intermédiaire. Nous dis- 
posons de tels calculs numériques seulement pour les électrons K et 
pour des photons d'énergie jusqu’à 1,3 MeV (9) (10) (11) (12). Malheu- 
reusement, jusqu'à présent, il n’y a pas de calculs complets pour @ 
et a,. L'interprétation des résultats expérimentaux dépend donc essen- 
tiellement de l'évaluation de a, et a;. 


{ 


Historique. — Avant la mise au point des compteurs à scintillation 
on a utilisé la chambre à ionisation ou le compteur Geiger-Müller pour 
les mesures de rayons y. Les sections efficaces de diffusion élastique 
des rayons y se sont révélées très supérieures à celles prévues pour la 
somme de l'effet classique de Thomson et de la diffusion due au cor- 
tège d'électrons. On a attribué cette différence à la diffusion de pho- 
tons due à des électrons existant dans le noyau (15) (21) (37) (54) (55) 
(56) (67) (68). 

L'emploi des compteurs à scintillations a permis de faire progresser 
l'étude de ce phénomène. Storruste a mesuré la section efficace de dif- 
fusion des rayons ÿ de 0,411 MeV du Au‘* dans le plomb sous des 
angles de diffusion inférieurs à 35° et il a comparé ses valeurs mesurées 
aux résultats de calculs de Debye (20) et de Franz (29) (30). Ce dernier 
a montré que les calculs de la section efficace de d'ffusion élastique de 
photons par les électrons liés peuvent être réduits au calcul du facteur 
de structure el il a calculé la section efficace de diffusion, en utilisant 
l'approximation de Thomas-Fermi (27). L'approximation par le facteur 
de structure est justifiable, si l’on suppose libres les électrons dans 
l'état intermédiaire et si l'on néglige tous les termes relativistes (51) 
Pour les très petits angles de diffusion, Storruste a mesuré la somme 
des diffusions élastiques et inélastiques et en soustrayant cette dernière 
calculée par la formule de Klein-Nishina, il obtenait la partie élastique 
de la diffusion. Ses résultats expérimentaux sont en bon accord avec 
les valeurs calculées (58) (69) (70). 


Strickler (72) a étudié la diffusion élastique des rayons y du Cof° 
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_ sous un angle de 135° dans le plomb, l'étain, le cuivre et l'aluminium. 
Ses résultats sont en bon accord avec les calculs de Levinger (51) pour 
les termes du second ordre, où il n’a été tenu compte que des élec- 
trons K (5). 

Wilson (76) (771 a étudié la diffusion élastique des rayons y 
de 1,33 MeV du Cof° dans le plomb pour des angles compris entre 35° 
et 1350. Il a obtenu des sections efficaces nettement inférieures aux 
résultats de calculs de Levinger (51) pour des angles intermédiaires. 
Davey (19° a effectué les mêmes mesures que celles de Wilson pour 
des angles compris entre 4o° et 1200. Ses résultats expérimentaux sont 
légèrement supérieurs à ceux de calculs de Franz. 

Ilakovac (43) a étudié la diffusion élastique des rayons y de 0,95 MeV 
du Zn°* dans le cuivre et le fer. Cook (18) a mesuré les sections effica- 
ces de diffusion élastique des rayons y de 0.411 MeV, de 0,66 MeV et 
de 1,17 MeV dans le plomb, l’étain, le cuivre et le mercure pour un 
angle de 80°. Ses résultats expérimentaux sont en bon accord avec les 
valeurs calculées à partir du facteur de structure pour 0,411 MeV'et 
0,66 MeV, mais pour 1,17 MeV il a obtenu des valeurs nettement supé- 
rieures aux valeurs calculées. Il a attribué cette différence à la diffu- 
sion élastique de photons due à la formation d’une paire virtuelle dans 
le champ coulombien. 

Stearns (71) a mesuré la diffusion élastique des rayons y provenant 
de la réaction Li(p, y)Be* dans le bismuth, le plomb, l'étain et le 
cuivre. Il a étudié surtout la dépendance de la section efficace de 
diffusion sur le numéro atomique pour les énergies élevées. La diffu- 
sion élastique de photons d'énergie très élevée, de l’ordre de 20 MeV a 
été étudiée par Fuller et Hayward (34). Ils ont mesuré la section effi- 
- cace de diffusion dans l’or, le plomb et l'uranium, en utilisant un béta- 
tron. Burkhardt (13) a étudié la diffusion élastique sous un angle 
. de go° en utilisant le rayonnement de freinaze donné par les électrons 
accélérés par un Van de Graaf. Pour les énergies très élevées, les ampli- 
tudes de diffusion correspondant à l'absorption et à la réémission de 
. photons par des nucléons sont prépondérantes. 

Goldzahl et Eberhard (36) ont repris des mesures du même genre que 
celle de Wilson, pour le plomb, l'uranium et l'étain. Leurs résultats 
‘expérimentaux sont eu accord avec les valeurs calculées par Levin- 
_ ger (51) pour de petits angles et de grands angles, mais pour des angles 
intermédiaires ils ont trouvé des différences considérables (voir la 
figure 24). Ils ont conclu à l'importance de la diffusion élastique due à 
la formation d’une paire virtuelle dans un champ coulombien, où le 
signe de l'amplitude de diffusion est de sens contraire à celui des termes 
du second ordre. Mais leurs résultats sont en bon accord avec ceux du 
calcul paru après leurs mesures, tenant compte de là liaison des élec- 
trons dans l’état intermédiaire (12). De plus, leurs mesures du rapport 
des sections efficaces de diffusion des rayons y de 1,33 MeV et de 


Î 


+ 


i sr ei] 
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1,17 MeV du Cof? ont servi à étayer leur conclusion. Etant donné qu'ils 
avaient estimé que les rapports étaient trop grands, par exemple 8 sous , 
‘un angle de 50°, ils nous ont incité à continuer cette étude, en utilisant 
des moyens nouveaux. 

Mann (53) a étudié la diffusion élastique par le plomb et l’étain des / 
rayons y de 0,411 MeV, 0,662 MeV et 1,33 MeV pour 6 angles compris 
entre 20° et go. Ses résultats pour 0,411 MeV et 0,662 MeV sont en 
accord avec les résultats des calculs à partir du facteur de structure. 
Pour 1,33 MeV il a trouvé, comme Goldzahl et Eberhard, une différence 
considérable, mais en raison de l’approximation des calculs théoriques « 
disponibles à cette époque, il n’a pu conclure à l’existence de la diffu- “ 
sion due à la formation d’une paire virtuelle dans un champ coulom-* 
bien. 

Schopper (65) a étudié avec plus de précision la diffusion élastique» 
des rayons y de 0,325 MeV du Cu! et de 0,660 MeV du Cs!*’ dans le 
plomb, le cuivre et l’aluminium pour des angles compris*entre 2°5 
et 20°. Pour les très petits angles il a mesuré, comme Storruste, la “| 
somme des diffusions élastique et inélastique, mais il a obtenu la partie 
élastique de la diffusion, en en soustrayant les valeurs de la diffusion 
inélastique obtenues au moyen de calculs plus précis que ceux dela 
formule de Klein-Nishina. Sés résultats sont en bon accord avec les 
valeurs calculées par Franz (30). 

La diffusion élastique des rayons y de 2,62 MeV du ThC” dans le“! 
plomb, le bismuth et l’uranium a été étudiée par Eberhard (23) (24). 
Ses résultats expérimentaux sont légèrement inférieurs à ceux des cal-” 
culs où il n’est tenu compte que des termes du second ordre, et ils sont “ 
bien inférieurs aux résultats de mesures de Davey (19) pour 2,76 MeV « 
du Na°t et à ceux de Burkhardt (13). 


But de l'expérience. — Les expériences effectuées sur la diffusion - 
élastique des rayons y d'énergie inférieure à 1 MeV semblent donc. 
confirmer les théories se basant sur le calcul du facteur de structure. * 
Dans cette région de l’énergie, comme les effets relativistes sont encore “| 
petits, ces théories donnent une bonne approximation et on peut sup- 
poser que la diffusion de photons due à la polarisation du vide s’est * 
révélée extrèmement faible et qu’elle ne paraissait jouer aucun rôle * 
dans la diffusion des rayons +. D'autre part, les désaccords importants F 
entre les valeurs mesurées et celles calculées par la méthode mentionnée * 
ci-dessus pour les termes du second ordre dans le cas des rayons y # 
d'énergie de 1,33 MeV ont incité plusieurs chercheurs, à expliquer ces … 
divergences par l'importance de la diffusion due à la polarisation du À 
vide. En outre, ils ont trouvé une dépendance trop grande de la section 
efficace de diffusion élastique sur l'énergie, sur laquelle ils ont étayé … 
leur conclusion. | ex 
Nous nous sommes donc demandés, si, grâce à des progrès tant dans 


4 | 
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l’appareillage expérimental que dans les conduites des calculs mathé- 
matiques, nous pourrions examiner de plus près les conclusions ascez 
divergentes de ces chercheurs. Au point de vue expérimental, en utilisant 
des moyens techniques nouveaux, nous avons réussi de mettre en marche 
un appareil de discrimina'ion en temps permettant d'éviter les erreurs 
dues au phénomène d’empilement de petites impulsions dans le détec- 
teur des rayons +. Au point de vue théorique, du fait des progrès réalisés 
dans le domaine des machines à calculer, nous avons pu avoir à notre 
disposition un calcul plus précis des amplitudes de diffusion due aux 
électrons K, calcul tenant compte de la liaison des électrons dans l’état 
intermédiaire. Pour compléter les mesures de la diffusion élastique des 
rayons y de 1,33 MeV du Cof°, nous avons mesuré la section efficace de 
diffusion dans l'étain pour des angles compris entre 20° et 1152 et dans 
l'uranium et le plomb pour 200. Afin d'étudier le rapport des sections 
efficaces de diffusion pour les raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du Cof?, 
nous avons effectué des mesures identiques à celles de Goldzahi et 
ÆEberhard, ainsi que des mesures de la section efficace de diffusion des 
rayons y de 1,12 MeV du Zn dans le plomb. 

Les résultats de nos mesures sont en bon accord avec ceux des cal- 
culs, dans lesquels il n’est pas tenu compte de la diffusion des rayons y 
due à la formation d’une paire virtuelle dans le champ coulombien du 
noyau. Cette dernière diffusion sembleextrêmement faible. Nos mesures 
avec une source de Zn montrent l'importance de la diffusion inélasti- 
que due aux électrons liés. 


- CHAPITRE PREMIER 


Méthode. 


Généralités. — La détermination de la section efficace de diffusion 
se faisait au moyen d’un spectrographe y, uniquement par des mesures 
relatives, en comparant le spectre des rayons y diffusés au spectre 
obtenu en plaçant une petite source aux divers points du diffuseur. 

La figure 9 représente notre dispositif expérimental. Entre la source 
et le détecteur se trouvait un cylindre protecteur d'épaisseur suffisante 
pour empêcher les rayons y d'arriver directement de la source au détec- 
teur. Les diffuseurs en forme de cylindre ou de tronc de cône étaient 
suspendus à une hauteur fonction de l’angle de diffusion choisi. 


Détermination de la section efficace de diffusion élastique. — Le prin- 
cipe de détermination des sections efficaces de diffusion est identique à 


celui de Goldzahl (35), dont voici l’essentiel. 


DA “ 


25! 


Rayonnement 
incident 


Rayonnement 
diffuse 


EIICHI HARA 


Protecteur 


Diffuseur 


Ecran de préselection 
Cristol D 


Briques de plomb 


Principe du dispositif 


diffuseur 


Soit J photons émis par la source S 
par seconde. Le flux en un point P 
d’un des diffuseurs est : 


1 Q—uû par cem?sec (IL.1) 
2 


un 


où r, est la distance de la source S au 
point P, u le coefficient d'absorption 
de la matière constituant le diffuseur 
et à, le chemin parcouru par le rayon- 
nement à l'intérieur du diffuseu 
pour atteindre le point P. 

Un élément de volume dV du dif. 
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fuseur diffuse élastiquement dans la direction 8 et. dans l'angle 
_ solide AQ : 


dog 


aQ 


QT dv _ e—vû 
ARE ER (1.2) 


d54/dQ étant la section efficace de diffusion élastique d’un atome dans 


Ja direction 6 et par stéradian, N le nombre d’Avogadro, p la densité 
de la matière du diffuseur. 
Le nombre de photons dn en provenance de l'élément de volume dV 
comptés par le cristal récepteur est donc égal à : 
Se 5 ON J JSe ON x 
ne ARRET TRE Te D 0 Che Ta—Uôi + Ô 
dn="e ao À PA nr De aa À PAVe uen 


S, étant la section efricace du cristal récepteur, r, la distance séparant 
du P et du D et à étant le chemin parcouru à l’intérieur du diffuseur 
par le rayonnement diffusé pour atteindre le cristal. D'où l’on obtient : 


d ds = 
1Ée Te Mô + Be). (11.3) 


L'épaisseur d et la hauteur des diffuseurs sont petites par rapport aux 
longueurs r, et r,:. Nous pouvons donc supposer que r1, r:, S.et dsÿ/dQ@ 
varient très peu en fonction de la position de l’élément de volume d\. 
Donc on obüent : 


JSa dog N ô ô 
=, 73 fe M Fev. IL.3' 

krrirs 4 À ef (en 
Si nous retirons le diffuseur et si nous mettons à l'emplacement de l'élé- 
men. de volume dV une petite source de faible dimension, le flux total 
de photons émis étant J”, celui émis dans l’angle solide AQ est J'AQ/4r. 
Le nombre de coups provoqués dans le récepteur par ce flux n’est : 


ts J'Se (1.4) 


&rrê 


De (IE 3') et (IT 4) on obtient : 
DEEP EUR fermé ta. (1.5) 
7 


Posuns : 


M— Î e—blè + &1qv. (LL.6) 


Soit ds un élément de la surface du diffuseur et dx l'élément de lon- 


 gueur le long de la normale : 
cos a + cos $ 


I I 
É ur +) = f, “e cac ÿr 
M— fas [le É da = |,ds |,e : 


17 
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sde 


\ 
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a et B étant les angles formés par les rayonnements incident et diffusé | 
avec la normale à la surface du diffuseur, d l'épaisseur du diffuseur 
et S la surface totale du diffuseur. 

Les dimensions du diffuseur étant très petites par rapport à r1 et ra, 
on peut considérer « et f comme constants. Donc on obtient : 


CEE SE 


TT FE cos a cos Ê 


M=S 


cos a + cos À 

‘os 4 cos À / 

MES } QL.67) 
a re cos a vos Ê Re eu 


cos a + cos Ê € 
cos a cos $ 


où V est le volume total du diffuseur et : 


cos æ + cos & 
cos a cos 8 


sud 
Avec (11.5) et (IL.6”) on obtient : 


D'où : 
dsG n J' riA € 
7 = rINWI—e (LT): 


W étant Le poids total du diffuseur. 


Élimiaation des effets parasites. — La formule (IL .7) donne la section 
efficace de la diffusion élastique par atome et par stéradian sous un 
angle donné, en fonction du taux de comptage n sur le pic. Mais plu- 
sieurs effets parasites peuvent perturber les mesures du taux de comp- « 
tage. 


EMPILEMENT DE PETITES IMPULSIONS DANS LE DÉTECTEUR. — Les angles « 
de diffusion utilisés étant de 20° à 115°, les photons diffusés par effet . 
Compton sont énergétiquement nettement inférieurs aux photons diffu- « 
sés élastiquement. La variation en fonction de l’angle de diffusion de 
l'énergie des rayons y diffusés par effet Compton (c’est-à-dire si l’on - 
suppose les électrons libres) peut être calculée par la formule : 


R% : 
Re = ee (IL.8) 


hvo étant l'énergie du photon incident et Av celle du phôton diffusé. Les. 
valeurs numériques sont indiquées sur le tableau II. 


n nés. 
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TABLEAU II 


)] 
Angle de ” 1 
diffusion De Rs 
en degrés n°) 
° 1,33 1,12 4 
15 ES 1,04 
3° 0,99 0,87 
45 0,75 0,68 
60 0,58 0,51 
75 0,45 0,43 
= 0:37 0,35 
ASE 0,31 0,30 
Le. 0:27 0,26 
135 0,24 0,24 
150 0,23 0,22 
165 0,22 0,22 
180 O,21I O,21 | 


La section efficace de diffusion par effet Compton par électron et par 
unité d'angle solide peut être calculée par la formule : 


deg DE (Re k : ) (IL. 9) 


où k, et À sont respectivement l'impulsion du photon incident et celle 
du photon diffusé et r, le rayon classique de l’électron. Cette section 
efficace pour le plomb et pour 1,33 MeV sous un angle de 50° est 
3,1 barns par atome et par stéradian. Cette valeur est 5 300 fois plus 
élevée que la section efficace de la diffusion élastique correspondante 
mesurée par Goldzahl et Eberhard (36). Il peut donc arriver que deux 
ou plusieurs impulsions dues à cet effet, s’empilant dans le détecteur, 
donnent naissance à une grande impulsion, qui de ce fait est norma- 
lement comptée par l'appareil. Nous avons donc ajouté un circuit 
secondaire, susceptible d'éliminer les comptages dus à deux petites 
impulsions, dont l'intervalle est inférieur à 4 wsec. Les détails de ce 
sircuit sont décrits dans le chapitre suivant. De plus, nous avons utilisé 
des briques de plomb comme présélecteur. Pour les énergies jusqu’à 
plusieurs MeV, les rayons y plus énergétiques sont plus pénétrants (41). 
On peut donc sélectionner partiellement les photons diffusés élastique- 
ment de ceux diffusés inélastiquement. 


. Ravonnemenr piRecT. — Entre la source et le détecteur se trouvait un 


ylindre protecteur de plomb pour empêcher les rayons y d'arriver 
directement de la source au détecteur. L'épaisseur du cylindre protec- 
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teur était pour les angles supérieurs à 39° de 44 cm et pour 20° de 
43 cm. Ces épaisseurs sont suffisantes pour empêcher le rayonnement 
direct de la source sur le détecteur. Un calcul simple montre que, dans 
le cas du Cof° et pour 115° (la distance de la source au détecteur était 
de 1 m environ), le coefficient d'absorption étant 0,055 cm?/g (18), il 
faudrait plusieurs heures pour avoir un coup. En effet, nous n'avons 
constaté aucune différence avec la source et sans source. Pour les autres 
angles, les distances étant plus grandes, et pour la raie de 1,12 MeV 
du Zaf le coeffic'ent d'absorption étant plus élevé, le rayonnement 
direct était négligeable dans tous les cas. 


BRUIT DE FOND ET DIFFUSION ÉLASTIQUE PAR D'AUTRES OBJETS. — Le 
bruit de fond dü-au rayonnement cosmique n’est pas négligeable. Nous» 
avons en outre constaté la raie de 1.40 MeV du K‘°. Notre évaluation 
de la teneur en potassium dans le ciment du mur par des mesures du 
rayonnement de cette raie, quelques dizaines de grammes par kilo- 
gramme, est à peu près identique à la teneur moyenne en potassium de 
la croûte terrestre (4o\. Dans un canal situé sur le pic nous avions un 
coup de bruit de fond environ par minute. Pour des grands angles ce 
taux de comptage était à peu près le tiers de celui provoqué par la 
diffusion étudiée. 

Nous avons donc remplacé les diffuseurs étudiés par des corps légers, 
tels que l’eau et l'aluminium, dans lesquels la diffusion élastique serait 
négligeable. En soustrayant le taux de comptage obtenu ainsi de celui 
obtenu avec les diffuseurs, nous éliminions les erreurs dues aux phéno- 
mènes décrits ci-dessus. 


RAYONNEMENT DE FREINAGE DES ÉLECTRONS PROJETÉS DANS LES DIFFU- 
sEURS. — Des électrons sont projetés dans les diffuseurs lors de la diffu- 
sion et de l'absorption des rayons y incidents, soit par effet Compton, 
soit par création de paire, soit par effet photoélectrique. Ces électrons 
sont freinés à l’intérieur des diffuseurs et donnent à nouveau des rayon= 
nements. Nous allons examiner ces effets séparément. 2 


LES ÉLECTRONS ÉMIS PAR EFFET COMProN. — La formule (I[.8) montre: 

LA LJ , . . . 
que l'énergie de ces électrons est maximum, quand la diffusion du 
photon se fait sous un angle de +, les électrons sont alors projetés en. 


avant. Cette énergie maximum Tmax des électrons peut être calculée à 
partir de la formule (11.8) : 


à 


. RV 
h F0 
Tinax = Ave — = hv9—"—.  (ILuo) 
a (l — CO8,r} 1 4,3 = | 
Pour les rayons y de 1,33 MeV, on a Tax — 1,12 MeV et la section. 


efficace de ce phénomène est, d’après la formule (II.a), de l’ordre de 
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5,2 X 10 *% cm°/stér par atome de plomb. Si l'on suppose que la 
réponse de notre détecteur correspond à une expression de la forme : 


( — hv! } 

e ne (EL 1) 
que l’approximation de Born pour le rayonnement de freinage des élec- 
trons donne une borne supérieure et que la distribution du rayonne- 
ment de freinage des électrons est isotrope, la contribution de ce 
phénomène à 1,33 MeV est négligeable et à 1,17 MeV elle est infé- 
rieure à 1/10 de a? (Introduction). Dans le cas des diffuseurs cons- 
ütués par une solution de nitrate de plomb, comme les électrons per- 
dent la plus grande partie de leur énergie par ionisation dans ce 
domaine d'énergie, le rayonnement de freinage des électrons diminue 
appréciablement. 1 cm? de solution saturée de nitrate de plomb contient 
environ 0,4 g de Pb(NO;):. Pour une énergie de l’électron incident très 
élevée par rapport à celle de la liaison des électrons au noyau, la perte 
d'énergie par ionisation par unité de longueur est proportionnelle à la 
densité d'électrons. Le rayonnement de freinage des électrons paratome 
est, pour une énergie donnée, proportionnel à Z?. Le rayonnement de 
freinage dû aux autres atomes que le plomb est donc très faible par 
rapport à celui dû aux atomes de plomb. Donc, dans le cas des diffu- 
seurs constitués par une solution de nitrate de plomb, le rayonnement 
de freinage des électrons diminue par le facteur : 


Nombre de noyaux de plomb dans la solution 


Nombre d’électrons dans la solution 


Nombre de noyaux de plomb dans le métal 


Nombre d’électrons dans le métal 


soit 0,14. La contribution du rayonnement de freinage des électrons due 
à la raie de 1,33 MeV est donc négligeable même à 1,17 MeV. 

Les électrons émis par effet photoélectrique. — La section efficace 
de l’effet photoélectrique dû aux électrons K est donnée par la formule 
suivante (39) : 


DZ NTIC 


0 ie Ni der (IL. 12) 
où : 
Z Mr TH nt —28 2 
CT Po— 3 75 6,691 X 10 Cm. 


| La section efficace de l’effet photoélectrique dû aux électrons L est, 
d’après Latyshev (49), 1/4,6 de celle due aux électrons K pour le plomb 
et pour les énergies au-dessus de 1 MeV. Avec les mêmes hypothèses 
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que dans le cas précédent, la contribution relative de ce phénomène à: 
1,33 MeV est négligeable. La contribution de la raie de 1,33 MeV à 


1,17 MeV due à ce phénomène est à peu près du même ordre de gran-w 


deur que a? (Introduction). 


Les électrons émis par création de paire. — Les photons d'énergie 
supérieure à 2 mc? peuvent créer une paire d’électron et de positron. La 
somme de l'énergie cinétique des deux particules est égale à Av — 2 mc*. 


Le seul cas d’intervention possible de ce phénomène dans nos mesures 
est celui où le positron prend la plus grande partie de l'énergie dispo-" 


nible et s’annihile, en émettant un seul quantum dans le champ du 
noyau. Par la formule de Bethe (3), dans le cas du plomb et pour 
1,33 MeV, la probabilité pour que le positron aït plus de go p. 100 de 
l'énergie disponible est déjà très faible. Les erreurs dues à ce phéno- 
mène sont donc négligeables. - 


LA DIFFUSION INÉLASTIQUE PAR LES ÉLECTRONS LIÉS. — Randles (62) à. 


estimé les erreurs produites par la diffusion inélastique par les électrons 
liés, et en supposant une réponse du détecteur de la forme : 


Cr 2 
NA o,1hv 


1l à obtenu les résultats suivants. 
Dans le cas non relativiste : 


pour le mercure : 
CE 8,03 
er 


pour l’étain : 


Ce 


= 0558 (1 Fe) 
Ak 


Àk étant le changement d’impulsion du photon. 
Daas le cas relativiste : 
pour le mercure : 


Ci ai 
Er = 600 — 0,73 () Rod 0,98 ; 
pour l’étain : 


Gi 


(2) LC 
Se 8— 600 — 024 Ph 


ff Ù 


Bien que notre détecteur ait une réponse meilleure que dans cette hypo- | 


thèse, les erreurs dues à ce phénomène ne sont certainement pas négli- 


geables. Comme ce calcul n’est valable que pour les grands angles, 


pour lesquels ce phénomène est faible, nous n’avons pas effectué les cor- 
rections dues à la diffusion inélastique. | 
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Choix des sources. — Etant donné que la section efficace de la diffu- 
sion Compton est mille à dix mille fois plus élevée que celle de la dif- 
fusion élastique, il en résulte que l'intensité du rayonnement diffusé 
par effet Compton dû aux raies plus énergétiques que celles que l’on 
désire mesurer peut être gênante, même si elles ne sont que de l’ordre 
de 10 * par désintégration. Cela limite très sérieusement le nombre de 


60 60 
Co 27 Ni 28 
1, 01 min. 
5, 27ons 7777 11 
10-!'sec. 
10- 3 ec 
& 65 65 
CU % Zn » 
1,490 
250 jours 
1,120 10-"sec. J 
65 
Br 7s 
Fig. 11. — Schéma de désintégration du Co? et du Zn. 


sources émettrices de rayons y que l’on peut utiliser. Parmi les sources 

artificielles nombreuses disponibles à notre époque grâce aux piles ato- 
_miques, Cof? et Zn‘ sont surtout intéressantes au point de vue du mode 
_ de désintégration et de la période. 


Coft. — Cette source a été très bien étudiée. La figure 11 A représente 
son schéma de désintégration. La plus grande partie du Coÿ; émet un 
rayon B— et tombe à un niveau excité de 2,504 MeV du Nif. Ce Ni 
retombe à l’état fondamental, en émettant deux rayons y en cascade. La 
transition directe de l’état excité de 2,504 MeV à l'état fondamental 


26 EIICHI HARA 


seraitextrémement faible (inférieure à 3 X 1077 par désintégration (22); 
elle n’a pas encore pu être décelée expérimentalement. Le niveau 
de 2,180 MeV de Nif° à été constaté par plusieurs chercheurs. Ils ont 
conclu que la transition du Coÿ? à ce niveau est de l'ordre de 107° par 
désintégration (78). Les erreurs par la diffusion inélastique dues à cette 
raie seraient donc négligeables par rapport à la diffusion élastique de 
la raie de 1,33 MeV. 

L'énergie des rayons y (y: et y: du schéma de désintégration) a été 
mesurée avec une très grande précision par Lind, Brown et 
Dumond (52). Ils ont mesuré la longueur d'onde de ces rayons y par » 
diffraction et ils ont obtenu respectivement (19,38 0,005) 10 t! cm 
et (10,580 + 0,005) 107!! cm, d’où pour énergie 1,3316 +o,oo10o MeV 
et 1,1715to,0010 MeV. 

La période du Cof° est de 5,27 ans, donc suffisamment longue pour 
des expériences de ce genre. 


Le Znfÿ. — Le Znÿ est très indiqué comme source émettrice de 
rayons y pour les expériences de ce genre, car il émet un faisceau pra- 
tiquement monochromatique de 1,12 MeV, comportant une raie de 
0,51 MeV de faible intensité. La figure 11 B représente le schéma de 
désintégration du Zn%. Zn se désintègre en Cuÿ soit par capture 
d’électron K soit par émission de rayon £+. On a constaté que Cuÿ aun 
deuxième niveau d’énergie plus élevée à 1,49 MeV, mais comme la dif- 
férence de niveau entre Zn% et Cu est de 1,345 MeV, la transition de 
ce niveau à l'état fondamental ne joue pas dans le cas du Zn% (22). 

La période du Zn étant de 250 jours est suffisamment longue pour 

ae 
nos expériences. 


CHAPITRE II 
Dispositif. 


Description générale. — La source était au centre d’un château de 
plomb situé sur un bâti et elle émettait un faisceau conique de 
rayons y. En raison de l’intensité de la source, on ne démasquait 
l'ouverture du château que pendant la durée des mesures, soit par 
déplacement vertical du cône mâle de plomb servant de bouchon, soit 
par translation longitudinale de l’obturateur de plomb en forme de 
cylindre. Le cylindre protecteur en plomb et le détecteur se trouvaient 
au-dessous de la source sur le même axe. Les diffuseurs avaient la 
forme, soit d’un cylindre, soit d’un tronc de cône, de même axe. La 
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position des diffuseurs et la distance du détecteur à la source étaient 
fonction de l’angle de diffusion. 

La petite source d'étalonnage était amenée au voisinage du détecteur 
de l'extérieur de la pièce, dans laquelle les expériences s’effectuaient, 
par un dispositif à trolley, car l'étalonnage se faisait en présence du 
faisceau de rayons +. 

L'appareillage électronique constitué par une alimentation haute ten- 
sion, deux amplificateurs linéañes, un sélecteur en temps, un sélecteur 
en amplitude à un canal et un sélecteur à cinq canaux, se trouvaient 
dans une pièce contiguë à celle contenant la source. La cloison consti- 
tuée par un mur de béton de 20 cm d'épaisseur était suffisante pour la 


protection du personnel contre le rayonnement diffusé au cours des 
mesures. 


Fig. 12. — Dispositif mécanique. 


Partie mécanique du dispositif. — Dans les expériences pour les 
angles supérieurs à 35° nous utilisions le dispositif mis au point par 
M. L. Goldzahl, où le faisceau de rayons y sortait entre deux cônes ; un 
cône femelle monté sur un bâti; un cône mâle suspendu au moyen de 
quatre colonnettes de duraluminium. Le déplacement du cône mâle 
était commandé au moyen d’un crie muni d’une longue manivelle 
(Pour la description détaillée, voir (35), p- 1 1). 

Pour les expériences à 20°, nous avons ajouté un cône femelle sup- 
plémentaire, afin de mieux collimer le faisceau, et pour des raisons 
| géométriques, nous avons modifié la forme du cylindre protecteur ainsi 


PAC | 
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que la fermeture du château. Pour cette fermeture, nous avons remplacé 

le cône mâle par un obturateur à rideau, composé par un bloc de plomb 

de forme cylindrique de diamètre 300 mm et de hauteur 200 mm. Ce 
bloc de plomb était disposé sur un chariot rigide muni de quatre roues 

montées sur roulements à billes. Pour assurer une bonne protection du 

personnel, le jeu entre le cône femelle et l’obturateur était de l’ordre 

de o,2 mm. Le centrage et le réglage en hauteur de ce bloc étaient. 
assurés par des vis calantes solidaires du chariot. Ce chariot se dépla- 
çait sur deux rails métalliques constitués par des cornières en U bou-: 
lonnées au bâti. Deux paliers à billes fixés sar l’un des montants du 

bâti recevaient l’arbre de commande muni d’une longue manivelle pour” 
le déplatement du chariot. Le chariot était relié d'un côté à deux 
chaînes entraînées par deux roues dentées solidaires de l’arbre decom- 
mande. L'autre extrémité des chaînes était reliée par l'intermédiaire de 
tendeurs à deux câbles métalliques qui passaient sur deux poulies de. 
renvoi et étaient finalement fixés sur l’autre côté du chariot. Les poulies 
de renvoi montées sur roulements à billes étaient fixées sur un même 
arbre boulonné à l’autre montant du bâti. On démasquait ou on obtu- 
rait l'ouverture du château de plomb contenant la source par déplace- 
ment à distance du chariot au moyen de la manivelle. 


Détecteur et dispositif électronique. — DESCRIPTION GÉNÉRALE. — On 
doit mesurer l'intensité du rayonnement de 1,33 MeV ou de 1,12 MeV 
sur le cristal récepteur D, indiqué à la figure 9. Dans le cas du Cof° lan 
diffusion élastique de 1,17 MeV est environ deux fois plus élevée que 
celle de photons de 1,33 MeV ; ces photons sont énergétiquement très 
voisins. Par ailleurs, les angles utilisés étant de 200 à 115°, les photons 
diffusés par effet Compton sont énergétiquement nettement inférieurs, 
mais mille à dix mille fois plus nombreux, et il peut arriver que deux 
petites impulsions s’empilent dans le détecteur et fassent une grande 
impulsion. L’élimination des premiers nécessite un bon pouvoir de réso-« 


lution en énergie ; celle des derniers nécessite une bonne résolution en * 
temps. 


DéTecrEur. — Le détecteur D est constitué par un cristal d’iodure 
de sodium activé par le thallium de 4 em de diamètre et 5 em de hau- 
teur, en provenance de la maison Harshaw, monté sur la fenêtre d’un 
photomultiplicateur Du Mont 6292; une goutte de graisse silicone 
assure le contact optique. Le cristal et le photomultiplicateur sont 
a dans une chambre noire constituée par une boîte en lai- 

n. 

La figure 13 À représente le schéma de montage du photomultiplica- 
teur. Le photomultiplicateur est alimenté sous environ 1 300 V par une 
alimentation stabilisée du CEA, suivie d’une chaîne de lampes au néon 
85 A 2. La stabilité de cette alimentation est de l’ordre de x /10 000. Les 
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parasites électroniques dans la haute tension sont éliminés par un 
filtre résistance-Capacité, situé tout près du photomultiplicateur. 
Lorsque le cristal enregistre un coup, l’impulsion produite sur la 
9° dynode se transmet à un étage à cathode asservie, qui l’envoie à 
l'appareil de comptage situé dans le local contigu  L'impulsion est 
amplifiée 100 fois par un amplificateur à contreréaction CEA 6 méga- 
cycles, transmise à un amplificateur à seuil, puis à deux dispositifs en 
parallèle, à savoir un sélecteur d'amplitude à un canal et un sélecteur 


cathode, , electrode focalisatrice dynodes onode sortie secondaire 


1000 pF. er 
sortie principale 


1008 pt. 


800k 3301k 330k 330 k 330k 330 k 330 k 330 


soon 


Photomultiplicateur Du Mont 6292 


HT A 


sortie 
Discriminat eur 
en temps 


secondaire 


Cathod: 
followe 


sortie 


Sélecteur à” 1tanal 
rincipale 
HN athode 
2 follow 


B Sélecteur à 5 canaux 


Schéma de principe de l’appareillage électronique. 


Fig. 13. — Dispositif électronique. 


d'amplitude à cinq canaux, tous deux construits par le Commissariat à 
l'Energie Atomique. Le sélecteur à un canal comporte un circuit de 
comptage électronique de capacité 1 000, commandant un numérateur 
‘électro-mécanique. Le sélecteur à cinq canaux possède, sur chaque 
canal, une échelle de 10 seulement devant le numérateur mécanique. 
Le sélecteur à un canal convient pour la mesure des taux de comptage 
élevés. Le sélecteur à cinq canaux, qui explore simultanément cinq 
régions du spectre des impulsions, est particulièrement avantageux 
pour le relevé des parties du spectre où le taux de comptage est très bas. 
Le schéma général de notre appareillage électronique est indiqué sur 
la figure 13 B. 

En raison du taux de comptage très faible, la durée d’une mesure est 
_de plusieurs heures ; nous avons donc dû nousassurer d’une très grande 
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stabilité. Nous avons remarqué que la hauteur des impulsions est fonction 
de la fréquence des coups et qu'il faut, en cas de variation de cette fré- 
quence, plusieurs heures pour réobtenir la stabilité. Mais si cette fré- 
quence ne varie pas, les fluctuations des positions du pic sont pendant 
plusieurs jours inférieures à 0,3 p. 100. 


Régulation supplementaire Filtre 


1 ne 1k HT 
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s0Kk 


500 


© re 


Fig. 14. 


Schéma d'alimentation du photomultiplicateur. 


DouBLe sÉLEGTION. — Pour pouvoir séparer les impulsions en ques- 
tion de celles correspondant à des énergies voisines il est nécessaire 
d'utiliser un spectromètre possédant un bon pouvoir de résolution en 
énergie. D'autre part pour éliminer les erreurs dues aux empilements 
de petites impulsions il faut en réduire le plus possible la durée, ce qui 
conduit à l’utilisation d’un détecteur rapide. Ces deux conditions sont 
malheureusement incompatibles. En effet, il n’existe pas actuellement 
de cristaux scintillateurs jouissant à la fois d’une grande rapidité et 
d’une bonne résolution. 

La figure 15 donne en fonction du temps des courbes de variation du 
potentiel à la sortie du photomultiplicateur dans la voie principale 
après l'enregistrement d’un événement par le cristal d'iodure de 
sodium. Les diverses courbes correspondent à des constantes de temps 
différentes. Comme on peut le voir facilement sur cette figure, si les 
constantes de temps du système électronique sont élevées, de l’ordre de 
plusieurs microsecondes, l'amplitude de l'impulsion dépend de la tota- 
lité des charges collectées, c’est-à-dire qu’elle est proportionnelle au 
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nombre total d'électrons émis par la photocathode (environ 1 000 à 
1,33 MeV). Par contre, si les impulsions sont trop raccourcies, on perd 
à la fois sur l'amplitude et la résolution. Pour obtenir les résultats 
cherchés nous avons utilisé ua système de double sélection. D'une part 
une sélection en amplitude sur une voie principale avec une mise en 
forme sufrisamment large (3 sec), pour que la résolution en énergie 
soit bonne. D'autre part une sélection en temps sur une voie secondaire 
utilisant une mise en forme brève des impulsions, soit 0,3 usec. Cette 
voie secondaire est destinée à vérifier qu’une impulsion fournie par le 


Echelle 
arbitraire 
L) ! 2 3 4 ; 5 H sec. 
Tamps 
Fig. 15. — Forme des impulsions à la sortie du photomultiplicateur 


pour différentes valeurs de la constante de temps. 


détecteur n'est pas suivie par une autre impulsion assez proche pour pro- 
duire un empilement sur la voie principale. Elle n'autorise l’analyse 
de l'impulsion dans cette voie que dans le cas de non-empilement. 
La voie principale a une grande constante de temps, donc un pouvoir 
de résolution maximum. La largeur à mi-hauteur de ce spectrographe y 
est de 6,3 p. 100 pour la raie de 1,12 MeV du Zn'. 


| Sécecrion En TemPrs. — La figure 16 représente le schéma de notre dis- 

positif de discrimination en temps. Les figures 17, À et B, représentent 
les signaux aux différents points du schéma figure 16, respectivement 
dans le cas où deux impulsions tombent dans un intervalle de temps 
inférieur à 4 ysec.et dans le cas où il n’y en a qu'une seule. Lesimpul- 
- sions sortant de l'anode à faible constante de temps, donc courtes, sont 
amolifiées (a) par un amplificateur rapide, et elles sont envoyées à la 
fois dans une ligne à retard et un circuit de coïncidence. La ligne à 
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retard retarde les impulsions de 0,3 ysec (b) et le circuit trigger 1 trans-. 
forme la (B) ou les (A) impulsions se trouvant dans un intervalle de 
temps de 4 usec en un signal carré positif de durée 4 psec (c). Ce 
signal est envoyé d’une part sur le circuit de coïncidence et d'autre part 
sur un circuit de différenciation avec diode d'élimination del impulsion 
positive, qui fournit une impulsion négative (e) correspondant au front. 


arrière du signal (c). Le circuit de coïncidence branché en () et Ç) 
donne en G) une impulsion dans le cas À et rien dans le cas B. Cette 


Cathode 


Sortie follower Ampli Ligne a retardu ps Sortie 


principale 


secondaire 
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Fig. 17. — Schéma de fonctionnement de la sélection en temps. 


impulsion déclenche le trigger 2, qui fournit en (@) un signal carré de 
durée 3 ysec. Les impulsions (e) et (g) sont envoyées dans un circuit 
d’anticoïncidence, constitué par un tube 6BNG6. Il n’y a donc plus 
d’impulsion dans le cas A et l'impulsion subsiste dans le cas B. Elle 
peut, au moyen d’un nouveau circuit trigger 3, ouvrir le verrouillage 
de la voie principale, au moment où l'impulsion à analyser, convena- 
blement retardée, arrive en G). 


Le dispositif de sélection en temps élimine complètement les phéno-. 
mènes d’empilement. On a vérifié pratiquement le fonctionnement de 
l'appareil, en remplaçant les diffuseurs étudiés par des éléments légers, 
tels que le fer, l'aluminium et l’eau. Les taux de comptage au-dessus 


de 1,33 MeV ont été complètement identiques à ceux du mouvement 
propre. = 
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CHAPITRE III 
Expériences et résultats. 
Généralités. — Nous avons mesuré la section efficace de diffusion 


élastique des rayons y de 1,33 MeV du Cof° dans l’étain et de 1,12 MeV 
du Zn5* dans le plomb pour 6 angles compris entre 20° et 1159, et cel'e 
des rayons y de 1,33 MeV du Cof° dans l’uranium et le plomb pour 20°. 
L'ensemble de nos résultats est résumé dans le tableau II. 
. Les incertitudes angulaires indiquées sur le tableau (les traits hori- 
zontaux sur les figures 18, 21 et 24) ont été déterminées à partir de la 
géométrie du système et sont supérieures aux incertitudes effectives. 


TaBLeau III 


Angle 
Le = 20 35 50 70 90 II5 
en degrés - 
ction efficace 
e diffusion 81 8,2 12 0,36 0,30 0,25 
lastique des Y| + 30 p. 100 | + 20 p.100 |‘ + 20 p.100 | E 20 p.100 | + 20 p.100 | + 20 p. 100 
exs12 MeV] (17-239) | (299-449) | (479-539) | (659-75°) | (84°-96°) | (r03°-128°) 
ar Pb en mb/ 
Lér. 
ction efficace 
LS RAT O,II 0,049 0,011 0,0064 x 0,0095 

À + 50 p.100 | + 50 p.100 | + 30 p.100 | + 20 p.100 | + 20 p. 100 20 p. 100 
ar Sn by (170-239) | (350-410) | (470-532) | (680-742) | (860-969) | (1189-1229) 
ér. 
ction efficace 
e diffusion 1 1 1 1) 

6,14 (1 1,23 (°) 0,453) | o:245(] |. 0,23 
EE È a x00 | + 20 p. 106 | + 20 p.100 | + 20 p.100 | + 20 p. Too | Æ 20 p. 100 || 
on mb/ (17-289). L. (309-400) |" (47-53) | (659-759) |: (85%-95°) | (r08°-122°) 
ér. | D 
tion efficace 
e diffusion 8x (1) 0,580 (1) 0,139 (1) 0,145 (1) 0,104 () 
pique . = Es 100 Les p- 100 | + 20 p. 100 | + 20 p.100 | HE 20p.100 | H 2eiR: 18 
Dre job, (ipeesel AGo"400) | 47-ss0) | (659-759) |. (85-05) | (ro8°222°) 
(1) Sur ce tableau les valeurs pour l'uranium et le plomb pour les angles de 35° à I15° 


pour 1,33 MeV sont les résultats de Goldzahl et Eberhard /36). 
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En plus de ces mesures et afin de vérifier les résultats de mesures du 
rapport des sections efficaces de diffusion pour 1,17 MeV et 1,33 MeV 
du Cof° dans le plomb de Goldzahl et Eberhard (36), nous avons repris 
les mêmes mesures qu'eux. 
La validité de ces dernières 
mesures sera discutée dans 
le chapitre suivant. 


Mesures de la section effi- 
cace des rayons y de 1,12 MeV 
du Zu dans le plomb. — J'ai 
effectué des mesures de la 
section efficace de diffusion 
élastique avec une source de 
Znf5 pour 6 angles de diffu- 
sion compris entre 20° et 1 19° 
Notre source de Znf°, dont 
l'activité spécifique était 
0,19 curie/cm* au moment de 
la sortie de la pile et dont 
l’activité totale était 600 mC, 
a été préparée à Saclay. Le 
rapport mesuré de la source 
auxiliaire à cette source est 
de 1,90 X 10—*. L’intensité 

DANS NEA EST M de la source n'étant pas 

angles de diffusian en degrès FES ne 
grande, j'ai utilisé pour tous 
Fig. 18. les angles un écran de pré- 
sélection de 4,5 cm d’épais- 
seur, qui est le moins épais 
parmi les écrans de présélection que j'ai utilisés au cours des mesures: 


Les résultats expérimentaux que j'ai obtenus sont indiqués sur la 
figure 18. ? 
: 

La DIFFUSION sous 1150. — J'ai utilisé un diffuseur de 2 mm d'épaisseur 
ayant la forme d'un cylindre, dont le diamètre moyen était 660 mm et la 


section efficace (cm? par stéradian) 


25 1,72 Energie 
(Me%) 


Fig. 19. — Spectre des rayons y du Zn65 
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hauteur 100 mm. La distance de la source au détecteur était 706 mm. On 
voit facilement que la formule (IL. 7) est applicable dans ces conditions 
L'incertitude angulaire est grande avec ces conditions géométriques, 
mais dans ce domaine de l'angle de diffusion la variation de la séction 
efficace en fonction de l'angle de diffusion est très faible, donc ceci 
n’est pas gênant. 

La figure 19 indique le spectre des rayons y directs d’une source 
de Zn‘ et 20 celui des rayons y diffusés par le diffuseur de plomb 


INC 1 
sous 115°et la position des 5 canaux. 


Fig. 20. — Spectre des rayons y diffusés 
(Diffuseur : Pb; angle de diffusion 1152). 


LA DIFFUSION sous 90°, 70° ET 50°. — Comme la variation de la sec- 
tion efficace de diffusion en fonction de l’angle est encore faible dans 
ce domaine de l’angle de diffusion, j'ai pu utiliser le même diffuseur 
pour ces angles que pour 115°. Les distances de la source au détecteur 
étaient 860 mm, 1 036 mm et 1 412 mm respectivement pour go°, 70° 
‘et 5o°. Dans le cas de 5o° la source et le détecteur étaient symétriques 
par rapport au plan médiateur du diffuseur. Les spectres des rayons y 
diffusés étaient à peu près identiques à celui obtenu pour 1150, mais 
comme la perte d'énergie lors de la diffusion inélastique devenait 
plus faible pour les angles de diffusion plus petits, ils étaient moins 
bons que dans le cas de 115°. 


> La pirrusion sous 35°. — J'ai utilisé un diffuseur de 20 mm de hau- 
teur et de 8o mm de largeur, ayant la forme d'une couronne, dont le 
diamètre moyen était 4oo mm. La distance de la source au détecteur 
était 1 335 mm. Sous cet angle, la perte d'énergie par diffusion inélas- 
tique étant très faible, de l’ordre de 300 keV, je n’ai pu obtenir un pic 
net. La section efficace a été déterminée à partir du quotient de la pente 
des spectres des rayons y directs et diffusés. 


La ptFrusIoN sous 20°. — La mesure a été effectuée avec le dispositif 
à rideau décrit dans le chapitre Il. 

J'ai utilisé un diffuseur de 10 mm d'épaisseur et de 8o mm de hau- 
teur en forme de cylindre, dont le diamètre moyen était 288 mm. La 
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distance de la source au détecteur était r 634 mm. La détermination de 
la section efficace a été faite de la même manière que pour 39°, 


Mesures de la section efficace des rayons y de 1, 3 MeV du Co dans 
l'étain. — Nos résultats expérimentaux sont indiqués sur la figure 21: 


section efficace (cm?par stéradian) 


0 CEE" 30 120 
angles de diffusion en degrés 
Fig. 27. 


Les traits horizontaux indi: 
quent les incertitudes angu: 
laires comme dans le para= 
graphe précédent. 

Notre source de Gof? a 
été préparée à Harwell, dont 
l’activité spécifique était de 
l'ordre de 10 curies/cm° et. 
l’activité totale était 26 curies 
environ. Toutes les sources 
auxiliaires utilisées étaient 
de la même forme que la 
grande source, pour que 
l'absorption dans les sources 
fût égale. 

La DIFFUSION sous 115°. — 
J'ai utilisé un diffuseur de 
6 mm d'épaisseur ayant la 
forme d’un tronc de cône, 
dont le diamètre moyen. 
était 1 o14 mm et la généra- 
trice de 10 cm de longueur 
inclinée de 17° par rapport” 


à l’axe de révolution. La distance de la source au détecteur était 
1088 mm. On peut voir facilement que dans ces conditions géomé- 
triques la formule (11.7) établie dans le chapitre I s’applique bien 

La figure 22 indique le spectre des rayons y directs d’une source 


133 Energie 
(MaV) 


Fig. 22. — Spectre des rayons y du Co‘. 
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3 26 . Er, à 
g de Co et 23 le spectre des rayons y diffusés dans ces conditions et la 
- position des 5 canaux. 


… La pirrusion sous go Er 70°. — Comme la variation de la section 
- efficace de diffusion en fonction de l'angle est faible pour les grands 
angles, j'ai utilisé le même diffuseur pour go° et 70° que pour 1150. 
Les distances de la source au détecteur étaient 1 324 mm et 1 595 mm, 
respectivement pour go° et 70°. Comme la perte d'énergie des rayons y 


FAR TN 


« 

# 
< 

£. 
g 
ES 
# 
2 


Hate RS 


SEE er AE LAON à 


g Fig. 23. — Spectre des rayons y diffusés 
(Diffuseur : Sn; angle de diffusion 1150). 


diffusés inélastiquement est plus faible pour les angles de diffusion 
plus petits, le spectre des rayons ; diffusés est un peu moins bon que 


» pour 1159. 

La pirrusion sous 50°. — J'ai réalisé un diffuseur en remplissant 
« de poudre d’étain une cuvette en aluminium, dont la paroi intérieure 
hétait de : mm d'épaisseur, pour que l'absorption ne jouât pas, et la 
paroi extérieure était de 3 mm d'épaisseur, pour que la cuvette fût 
“suffisamment solide. Le diffuseur avait la forme d'un cylindre de 
57 mm d'épaisseur et de 10 cm de hauteur, dont le diamètre moyen 
“était 734 mm. Le poids total de poudre d’étain était 8 kg. La source 
“et le détecteur étaient symétriques par rapport au plan médiateur du 
D et la distance entre eux était 1 560 mm. 

- Dans ces conditions je n'ai pas obtenu un pic net et la section efficace 
à été déterminée de la même manière que pour les petits angles avec 
le Znôÿ. 


> La pirrusion sous 35°. — Le diffuseur était une cuvette en alumi- 
inium en forme d’un tronc de cône, remplie par de la poudre d’étain 
dont la paroi intérieure avait 1 mm d'épaisseur et la paroi extérieure 
3 mm d'épaisseur. Les deux diamètres du haut et du bas étaient respec- 
“tivement 480 mm et 510 mm, la génératrice était inclinée de 12040 par 
rapport à l’axe de révolution ; la hauteur était 70 mm et l'épaisseur 
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La piFrusion sous 20°. — La géométrie du système pour cette mesure 
était complètement identique à celle utilisée pour 20° avec le Znf°, mais 
le diffuseur était de la poudre d’étain remplissant une cuvette en alu= 
minium semblable à celles employées dans les mesures sous 50°. Le 
poids total de poudre d’étain était 2,48 kg. 


Mesures de la section efficace de diffusion élastique des rayons Y de 
1,33 MeV du CoS dans le plomb et l'uranium sous 20°. — Les deux 
mesures ont été effectuées avec 
le dispositif à rideau décrit dans 
le chapitre II. 


LA DIFFUSION DANS LE PLOMB. — 
La géométrie du système pour. 
a cette mesure était complètement | 
identique à. celle correspondant 
à 20° avec le Zn55. J’ai utilisé le 
même diffuseur. Le résultat expé- 
rimental que j'ai obtenu pour 209 
est indiqué sur la figure 24. Les 
résultats pour les angles supé- 
rieurs à 39° ont été mesurés 
par Goldzahl et Eberhard (36) 
(fig. 24). : | 


&ection efficace (cmpar steradian) 


LA DIFFUSION DANS L'URANIUM: 
— La géométrie dû système était 
complètement identique à la, 
L j ï $ L— mesure précédente, maisle diffu- 

angles de diffusion en degrés seur était constitué par des pla- | 
ques d'uranium de : mm d’épais= 
seur suspendues à l'intérieur | 
d’une couronne en aluminium: 


Fig. 24. 


Mesures du rapport des sections efficaces de diffusion dans le plomb 
pour les deux raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du Cost, — Nous avons 
déjà montré dans le chapitre premier que la contribution du rayonne= 
ment de freinage des électrons secondaires émis dans le diffuseur dans 
le spectre d'impulsions étudiées est négligeable, si l’on utilise comme 
diffuseur un composé de plomb et d'éléments légers. J'ai effectué des 
mesures de la même manière que Goldzahl et Eberhard (36) pour 50°, 
70° et 115°, en ulilisant comme diffuseur une solution saturée de nitrate 
de plomb. 5 kg de Pb(NO:): ont été dissous dans 12,5 litres d’eau 
Toutes les mesures ont été effectuées avec le sélecteur à un canal 
L'équivalence a été faite avec une solution de nitrate de sodium, qui 
contenait le même nombre d'électrons que la solution étudiée. 4 
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Les résultats que j'ai obtenus sont indiqués sur le tableau IV. 

Les résultats obtenus sont sensiblement identiques à ceux de 
-Goldzahl et Eberhard (36), mais ce principe de mesure est discutable. 
-Ce problème sera discuté dans le chapitre suivant. 


Tagzeau IV 


| Angle de diffusion | 50° 70° 1159 


D — 6 


1 1,17 PR + 2 6 + 2 2 Le 09 
Mesure sous 50°. — Les spectres des rayons y diffusés par cette solu- 


tion sont indiqués sur la figure 25. Les triangles indiquent les résultats 
“obtenus dans le cas où 2,5 kg de PH(NO;, ontété dissous dans 12,5 litres 


Coups/min. 


Fig. 25. 


d’eau et les points ronds et noirs dans le cas où la concentration a été 
doublée. On voit facilement sur cette figure que le taux de comptage 
est proportionnel à la concentration. Ces solutions étaient mises dans une 
cuvette en fer en forme de cylindre de 30 mm d'épaisseur et de 185 mm 


# 
ne 
M 
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de hauteur, dont le diamètre moyen était 655 mm. La source el le 
détecteur étaient symétriques par rapport au plan médiateur du diffu- 
seur et la distance entre eux était 1 4o4 mm. 


Mesures sous 700 Er 1159. — Une solution de nitrate de plomb, 
dans laquelle 5 kg de Pb(NO:): ont été dissous dans 12,5 litres d’eau, a 
été étudiée. La géométrie du système était complètement identique à 
celle utilisée pour 70° et 115° avec le Znf5. Les spectres obtenus étaient 
semblables à ceux de la figure 24. 


CHAPITRE IV 


Discussion des résultats. 


Discussion générale. — Comme il a déjà été indiqué dans l’introduc-* 
tion, l'interprétation des résultats expérimentaux dépend essentielle, | 
ment de l'évaluation de a; et a, et ces termes doivent être calculés, en 
tenant compte de la liaison des électrons dans l’état intermédiaire. La“ 
non-validité de la formule (1.9) pour les photons d'énergie de l’ordre 
de 1 MeV et pour les éléments lourds et intermédiaires est évidente 
pour deux raisons. En effet, le deuxième terme de cette formule corres-« 
pond à l’élément de matrice qu’on obtient à l’aide de la matrice S," 
dans le cas où (29) (30) (51): à 


1° Les électrons sont libres dans l’état intermédiaire, c’est-à-dire que“ 
l'électron se propage dans le champ coulombien sans interaction, ces 
qui n’est pas justifiable pour les éléments intermédiaires et lourds. On 
peut supposer les électrons libres, c’est-à-dire que l’approximation den 
Born d'ordre zéro est valable, dans le cas où : 


e 


2 . > 
Ro = 1978 7 (V5) 
où Bæv/c. Pour les éléments lourds cette condition n’est jamais : 
remplie. : 

De” 

2° On néglige tous les termes contenant le changement d’impulsion “ 
divisé par la masse de l’électron. Pour 1,33 MeV, le changement - 
d'impulsion est déjà pour 22° égal à la masse au repos de l’électron. « 


a Q ÿ 
Brown et Woodward ont montré l'importance du terme correspon- 


dant à l’approximation de Born d'ordre un (8). 73 
Pour Ak > Zum et Zx < 1, le facteur de structure ([.8) se réduit à : « 
Lxm\3 8m é 2 À 

Fivar(r) Zra( fe Re (V.2) ! 
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L'élément de matrice relatif à ax soit A, est relié au facteur de struc- 
ture par la relation suivante : 


(V.3) 


L'élément de matrice relatif à ax, soit A4, a été évalué par Brown et 


Woodward (8) : | 
A — Era ( ee) © (V.4) 


mk Ak 
où © est un facteur angulaire. 
De (V.2), (V.3) et (V.4), on obtient à un facteur angulaire et le 
signe près : 


Ak 
A1 ee I Zam (Y. 5) 
Ao T 8m 
+ rZ Al 


Ce rapport croît avec A et est égal à 1 pour Ak & 2/2m. Pour une 
énergie de 1,33 MeV, ceci correspond à 60° environ et, en général, 
ax diminue | & | . | a | est beaucoup plus grand que a, pour les 
petits angles, et pour les grands angles | a, | est du même ordre de 
grandeur ou plus petit que a:. 

Des termes correctifs sur F, ont été caleulés par Levinger (51). Ces 
termes correctifs sont toujours positifs. Les valeurs numériques qu'il a 
obtenues pour l’étain sont indiquées sur le tableau V. 


TAgzeau V 


re) 
a° 

= Fa F, 
2Zam 0 
o 2,0 1,08 

I 0,53 ISET 

2 0,105 1,28 

3 0,0304 1,49 


Le développement en série par rapport au changement d’impulsion 
diverge pour les grands angles. 
” Brown et al. ont calculé a: et a, pour les électrons K du mercure et 
pour les énergies de 0,32 rnc?, 0,64 mc?, 1,28 mc? et 2,56 pe (g) (ro) 
(x1) (12). Au lieu de calculer ax, dk, ax, etc., ils ont calculé : 


DES TANT ANT CATAITN 


p—Y fair, [dr ei — en Ek 
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H étant l’hamiltonien d'interaction, e, et e, respectivement l'énergie de 


— 
l’électron dans l’état initial et dans l’état intermédiaire et 4, (r) les 
fonctions d'onde de Dirac dans le champ coulombien (2). F est relié à 
l'élément de matrice par une relation analogue à (V5). Ils ont éliminé 
tout d’abord les variables angulaires et ils ont pu exprimer F en série 
uniquement par rapport à la variable radiale. Puis ils ont effectué les 
intégrales numériques nécessaires à l'aide d’une machine à calculer 
électronique. Ils ont négligé seulement l'interaction entre les électrons 
et l'effet écran. Les erreurs dues à ces effets seraient minimes. 


Discussion des ‘résultats obtenus avec une source de Cof® pour le 
plomb. — Les résultats numériques qu'ils ont obtenus pour le mercure 
et pour 2,56 mc? sont indiqués sur le tableau VI. 


TaBzeAu VI 


Ange de 
diffusion e,en unit: de r, ——— oc, en unité de r, 
en degrés 


1.6989-0.0474i | 20000 —— 
0,9693-0.0315i | 12560 0,0233- 0,0040i | 00218 
0,2905-0.0133i | 65076 0,0374- 0,0078i | 00364 
0,0740-0.0086i |0.2100 0,0341- 0,0068i | 0,0 360 
0.0133-0.00701 |0,0969 0.0293-0,0051i |0,0 323 
-0,0025-0,0060i |0,0487 0,0 254- 0,0040i | 00287 
- 0,0062- 0,0044i |0,0260 0,0233-0,0029i | 0,0 260 
- 0,0053-00034i | 30181 0.0224- 00027i | 0,0239 
- 0.0038-00023i | 0.0074 0,0215-00024i | 00223 
- 0,0023-00010i |0,0036 0.0218-0,0024i | 0,0212 
- 0,0011-0,0007i |0.0015 0,0217- 00022i | 0,0205 
- 0,0009-0,0004i |0,0003 0,0209-00020i |0,0201 
sa, 0,0296-0,0023i |0,0200 


Jusqu'à présent, les courbes de référence ont été calculées à parti du 
facteur de structure (la courbe du haut sur la figure 24). La courbe du 
bas a été déduite des valeurs indiquées sur le tableau VI. Ce calcul a été 
effectué pour 2,56 mc?, à savoir 1,305 MeV, au lieu de 1,332 MeV. Mais 
étant donné que la différence des énergies est faible, nous n’avons 
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effectué aucune correction due à cette différence. Comme correction due 
à la différence des numéros atomiques, les amplitudes de diffusion 
» az et a, ont été augmentées de 10 p.100 des valeurs indiquées sur ce 
tableau. Rohrlich et Rosenzweig ont montré que, pour les grands chan- 
gements d'impulsion, la contribution des électrons L sur l'amplitude de 
diffusion est un huitième de celle des électrons K. La contribution des 
autres électrons serait faible. Mais, cette estimation n'étant pas précise, 
dans ce calcul, la contribution de tous les électrons autres que K a été 
_négligée. 

Cette dernière courbe est en bon accord avec les résultats de 
mesures. 


Discussion des résultats obtenus avec une source de Cof® pour 
l’étain. — Sur le tableau VI, on voit facilement que, dans le cas où la 
polarisation du photon lors de la diffusion est inversée, l’approxima- 
tion par le facteur de structure donne des valeurs à peu près correctes, 
mais que, dans le cas où la polarisation du photon est conservée, elle 
est une très mauvaise approximation. Brown et al. (12) ont trouvé que 
l’on peut calculer a, en modifiant le calcul du facteur de struc- 
ture. 

On peut écrire l’élément de matrice sous la forme suivante : 


F= [14 jen. (V.m) 


Pour f{r)— 1, F=—F,. Ils ont trouvé que, E étant l’énergie totale de 
l'électron : 


= (V.8) 


donne une bonne approximation. En unité que nous employons (V.8) 
est équivalent à la formule suivante : 


SE EE (V9) 


- Sur la figure 26 les courbes 1 et 2 montrent respectivement la varia- 
tion de a:/F, et celle de F/F, calculée avec cette formule en fonction du 
changement d’impulsion. 

La courbe en trait plein de la figure 21 a été calculée avec ces hypo- 
thèses. Si l’on tient compte du fait que les formules (V.7) et (V.8) don- 
nent des valeurs trop grandes pour les grands angles, l’accord entre 
les résultats expérimentaux et ceux du calcul est satisfaisant. 


Discussion des résultats obtenus avec une source de Zatÿ pour le 
plomb. — La courbe 3 de la figure 26 montre la variation de a2/Fo pour 
1,28 mc? en fonction du changement d’impulsion, qui est sensiblement 
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identique à celle pour 2,56 mc°. Le facteur de structure n'étant fonction 
que du changement d'impulsion, l'identité approximative de ces deux 


courbes montre que même si l’on tient compte de la liaison des élec- … 


trons dans l’état intermédiaire, a: aussi n’est fonction que du change- » 


ment d’impulsion. La courbé de la figure 18 a été déduite des ampli-. 
tudes calculées pour 1,12 MeV, avec cette hypothèse, à partir de celles 
indiquées sur le tableau VL, c'est-à-dire des amplitudes de diffusion 
pour 2,56 mc?. Elle tient compte d'autre part dela différence des numé- 


ros atomiques. 


1,0 


0,5 


— 
0 0,2 04 0,6 0,8 1,0 12 
k sn+ en unité de mc 


Fig. 26. 


Nos résultats expérimentaux sont en bon accord avec ceux de ce 
calcul. | 


Comme indiqué dans le paragraphe 2, le paragraphe 3 et le para- 


graphe 4, la concordance entre les résultats expérimentaux et ceux des 
calculs, où il est tenu compte de la liaison des électrons dans l’état 


 othe 


£a 


intermédiaire, est satisfaisante pour 1,33 MeV et 1,12 MeV et pour le » 


plomb et l’étain. Ceci nous incite à croire que, dans ce domaine d’éner- 


_gie des photons, les amplitudes de diffusion correspondant à la diffusion 


de potentiel sont encore extrêmement faibles devant les autres et que la : 


diffusion de photons due à la formation d’une paire virtuelle ne joue 


pratiquement aucun rôle dans la diffusion élastique de photons par les . 


4 
atomes. Cette concordance entre les valeurs expérimentales et théo- 


riques montre également que, dans la diffusion élastique de photons L 
par les atomes, plus l'énergie ineidente est élevée, plus la liaison des 


électrons se manifeste. Ce fait, qui semble à première vue surprenant, 
peut s'expliquer à l’aide de la formule (V.5). Nous en concluons que. 
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- les désaccords constatés par plusieurs chercheurs sont dus essentielle- 
* ment à la liaison des électrons dans l’état intermédiaire, et non à la 


> diffusion due à la formation d’une paire virtuelle dans le champ cou- 


lombien. 


Discussion des résultats des mesures du rapport des sections efficaces 


… de diffusion pour les raïes de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du Coft dans le 
. plomb. — Les électrons du cortège se trouvent dans des états propres 
> d'énergie, où leur impulsion n’est pas déterminée. On peut donc pré- 
. voir facilement que les formules simples de Compton, où l’on suppose 

libres les électrons (les formules identiques à (1.1), (1.2) et (1.3), obte- 


Lt), 


nues en. remplaçant dans celle-ci la masse de l’atome M par celle de 
l’électron m), ne sont plus valables pour la diffusion inélastique de 
photons dans l’atome et que cette dernière diffusion a, pour un angle 


- donné, un spectre continu d'énergie. L'influence de la liaison des élec- 


trons sur la diffusion inélastique de photons de faible énergie par 


- l'atome a été bien étudiée (6) (14) (28) (31) (75). Mais on croyait 


que, pour les énergies incidentes beaucoup plus grandes que l'énergie 


- de liaison, on pouvait supposer libres les électrons de l'atome. Ceci n’est 


pas correct d’après la formule (V.5). 

Randles (62) a montré l'importance de la diffusion inélastique de 
photons due aux électrons liés, dans laquelle la perte d'énergie du 
photon est très faible. Ses estimations ont été décrites dans le cha- 
pitre premier, paragraphe 3. 

Nos valeurs 5,:7/5133 mesurées avec un seul émetteur des rayons y, le 
Co‘, sont sensiblement identiques à celles mesurées précédemment 


> dans les mêmes conditions expérimentales ; par contre, les rapports. 


Si,42/51,33 que nous avons obtenus (comme 5,3; nous avons employé les 


_ sectionsæfficaces de diffusion mesurées par Goldzahl et Eberhard (36)) 


sont égaux à 2 environ, comme il est prévu théoriquement. Nous 
concluons donc que, dans le cas du Co? et pour 1,17 MeV, la contribu- 


* tion due à la diffusion inélastique de la raie de 1,33 MeV est impor- 


. tante et que les grands rapports des section 


s efficaces de diffusion pour 


les raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du Cof° sont dus à ce phénomène, 
> et non à la diffusion provoquée par la formation d’une paire virtuelle 


dans le champ coulombien du noyau. 


CONCLUSION 


LE Les calculs de l'amplitude de diffusion du photon relative à l'absorp- 


_ tion et à la réémission du photon 


par le cortège d’électrons peuvent être 
i l'on suppose libres les élec- 


réduits au calcul du facteur de structure, s 
lige tous les effets relati- 


trons dans l’état intermédiaire et si l'on nég 


» Listes. Le récent calcul de la diffusion élastique des rayons y de faible 


L 
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énergie, dans lequel il est tenu compte de la liaison des électrons dans 
l'état intermédiaire, montre que dans ce domaine d'énergie du photon 
les caleuls à partir du facteur de structure donne une bonne approxi- 
mation. Ces calculs ont été vérifiés expérimentalement par plusieurs 
chercheurs dans un grand intervalle angulaire et pour les éléments de 
numéros atomiques très différents. D'autre part il est théoriquement et 
expérimentalement vérifié que l'amplitude de diffusion relative à 
l’absorption et à la réémission du photon par les nucléons est très 
petite et qu’elle ne peut jouer aucun rôle dans la diffusion élastique des 
rayons y. Il peut donc être conclu que, dans le domaine d'énergie des 
photons inférieure à 1 MeV, la diffusion élastique des rayons y due à la 
formation d’une paire virtuelle dans le champ coulombien du noyau 
est négligeable. 

Mais au-dessus de 1 MeV plusieurs chercheurs ont obtenu des valeurs 
nettement inférieures à celles des calculs, où 1l n’est tenu compte que 
des termes du second ordre, d'où ils ont conclu à l’importance de la dif- 
fusion élastique des rayons y; due à la formation d’une paire virtuelle 
dans le champ coulombien, où le signe de l'amplitude de diffusion est 
de sens contraire à celui des termes du second ordre. De plus, certains 
d’entre eux ont mesuré le rapport des sections efficaces de diffusion 
pour les raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du Cofo dans le plomb, et 
ils ont obtenu des rapports très grands, de l'ordre de 8 pour un angle 
de 5v°, ce qui a renforcé leur conclusion. 

Nous avons mesuré la section efficace de diffusion des rayons y de 
1,33 MeV dans l’étain pour des angles compris entre 20° et 115°et dans 
l'uranium et le plomb pour 20°. Afin d'étudier le rapport des sections 
efficaces de diffusion pour les raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV du 
Cof°, nous avons effectué les mêmes mesures, ainsi que des mesures 
de la section efficace de diffusion des rayons ÿ de 1,12 MeV du 
Zu. 

Nos valeurs expérimentales sont en bon accord avec des courbes 
déduites de calculs plus complets pour les termes relatifs à l'absorption 
et à la réémission de photons par les électrons du cortège, tenant 
compte de la liaison de ces électrons -dans l’état intermédiaire. Nos 
valeurs Siur/Si,33 mesurées avec un seul émetteur des rayons y, le Cor, 
sont sensiblement identiques à celles mesurées précédemment dans les : 
mêmes conditions expérimentales ; par contre, les rapports 6, 12/0433 que 
nous avons obtenus sont égaux à 2 environ, comme il est prévu théori- 
quement. Or, pour un angle donné, la diffusion inélastique due aux 
électrons liés a un spectre continu d’énergie ; nous en coneluons que, 
dans le-cas du Cof° et pour 1,17 MeV, la contribution due à la diffusion 
inélastique de la raie de 1,33 MeV est importante et queles grands rap- 
ports des sections efficaces pour les raies de 1,17 MeV et de 1,33 MeV 
du Cof? sont dus à ce phénomène, et non à la diffusion due à la forma- 
tion d’une paire virtuelle dans le champ coulombien. 
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Dans ce domaine d'énergie des photons, les amplitudes de diffusion 
correspondant à la diffusion de potentiel sont encore extrêmement 
faibles devant les autres et la diffusion de photons due à la formation 
d'une paire virtuelle ne joue pratiquement aucun rôle dans la diffusion 
élastique des rayons ;. La méthode utilisée pour les électrons K dans le 
calcul des amplitudes de diffusion n’est pas applicable pour les électrons L 
et la contribution des électrons L n’a pas encore été calculée avec une 
précision suffisante. Celle-ci est probablement plus importante que la 

diffusion de photons due à la formation d’une paire virtuelle dans le 
champ coulombien. Dans ces conditions et pour des photons d'énergie 
peu supérieure à 1 MeV, il est impossible de tirer d'expériences de ce 
genre une conclusion nette sur l'existence de cette dernière diffusion. 
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APPLICATION DE LA MÉTHODE 
DU FLUX INCIDENT MODULÉ 
A L'ÉTUDE DE LA RÉFLEXION 
DES RÉFRACTAIRES 
ET DE L’ABSORPTION DES FLAMMES 
DANS L’INFRA-ROUGE 0 


Par RENÉ ALÈGRE 


INTRODUCTION 


Les premières mesures de rayonnement dans le spectre infra-rouge 
ont surtout été suscitées par le désir d’étudier expérimentalement 
l'émission du corps noiret de vérifier la deuxième loi de Kirchhoff, 
énoncée en 1859, qui posait le principe de l'égalité des facteurs 
monochromatiques d’absorption et d'émission dans les problèmes de 
rayonnement thermique. 

On chercha également à déterminer avec une précision sans cesse 
accrue les valeurs des constantes intervenant dans la formule de Planck 
Mais, parallèlement. d’autres expérimentateurs essayaient d'appliquer 
les connaissances ainsi acquises à un domaine pratique important : 
celui de l'éclairage au moyen de manchons incandescents. Les expé- 
riences, qui portèrent sur les propriétés émissives des oxydes de terres 
rares, conduisirent à des résultats qui se répercutèrent aussitôt sur le 

_ plan du confort et de l’économie. 

Plus tard, l’utilisation de d'électricité dans l’éclairage par flament 

incandescent concentrera la recherche technique sur l'étude des proprié- 

tés émissives des métaux à point de fusion élevé. 

- De nos jours ce point de vue est à nouveau dépassé à cause de l’utili- 
sation des sources luminescentes. Mais un autre problème attire de 
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plus en plus l'attention des techniciens par suite de son importance 
économique : il s’agit des échanges thermiques sous forme de rayonne- 
ment, lequel détient en général une part prépondérante dans le bilan 
des échanges à haute température. 

L'importance du problème n’avait pas échappé à l’attention du public 
scientifique français, puisque Baritel avait entrepris dès 1938 une étude 
du facteur d'émission monochromatique de différents réfractaires, car 
il est bien évident que ces derniers doivent jouer un rôle important dans” 
les échanges par rayonnement. 

En 1951, M. Michaud publiait une thèse portant sur le rayonnement 
visible et total des réfractaires. Il mettait en particulier l’accent sur le 
fait que, dans les réfractaires étudiés, le facteur total d'émission était 
supérieur au facteur monochromatique visible. Il devait donc exister | 
dans la partie infra-rouge du spectre une zone à forte émissivité. Cette 
partie du spectre est d’autant plus intéressante que le maximum 
d'émission du corps noir à la température de fonctionnement des fours » 
y est situé, Ce fut là l’objet de l’étude que M. le Professeur Ribaud 
voulut bien nous confier. Avant d'exposer les résultats obtenus, nous 
tenons à lui exprimer ici notre vive reconnaissance. 


CHAPITRE PREMIER 


Généralités concernant l'étude 
du rayonnement thermique infra-rouge. 


L'étude des facteurs d'émission monochromatiques fait appel à des « 
notions relatives au rayonnement, que nous supposerons connues et « 
qu'on trouvera dans les traités classiques [9] [29]| [30]. À 

Nous rappellerons simplement les deux définitions suivantes : 


Facteur d'émission monochromatique e)5. — Le facteur d'émission 
monochromatique &,4 d’un corps pour la radiation À et la température® 
est le rapport de la brillance spectrale b,, du corps à celle b°4 du corps 
noir, pour la radiation À. à la même température 8 : 

b6 


EG —= 7 . I 
5, (1) 


D'après la deuxième loi de Kirchhoff le facteur d'émission Ep est 


égal au facteur d'absorption «4 pour la radiation X et la tempéra- 
ture 6. | 
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Pour un corps opaque à la température 6, on doit avoir : 
FER ol 1e (2) 


où p; est le facteur de réflexion monochromatique du corps à latempé- 
rature 6. 


Température de brillance S) d’une source pour la radiation x. — 
C'est la température du corps noir ayant, pour la longueur d'onde À, 
même brillance spectrale que la source considérée. Cette température 
est mesurée par pointé sur la source d’un pyromètre optique mono- 
chromatique fonctionnant pour la radiation } et étalonné à l’aide d’un 
corps noir. 

… Si on utilise la formule de Wien, on trouve une relation simple entre: 
Ja température 6 de la source et sa température de brillance S, : 


d’où : 
À 
CG log. E;p- (3) 


Pour mesurer les facteurs d'émission monochromatiques, on dispose 
donc des trois équations suivantes : 


I 2 Fi 
5 5 — — à, l08°)9 (3) 
b8 
D. &) 
b6 
Ep I — C9 (2) 


Chacune de ces relations donne lieu à une méthode de mesure parti- 
culière [29]. 

| | Utilisation de la relation (3). — Pour connaître e;,, il faut mesurer [a 
température de brillance S,, et la température vraie 0 du corps étudié, 
la longueur d'onde } étant supposée connue. S,, est facilement mesurée 
à l’aide d’un pyromètre ou d’un spectropyromètre, si l'on veut couvrir 
fout le spectre visible entre 0,4 et o,7 u. La méthode n'est pas appli- 
quée dans l’infra rouge car l'on ne possède pas encore de pyromètres 


monochromatiques couvrant toute la partie utile de ce spectre. 
- Quant à la température vraie 0, sa mesure offre de réelles difficul- 


Lés (3] [14] [18][a0] [29]. 


4 Utilisation de la relation (1). — b,ÿ est mesuré à l’aide d’un spectro- 
nètre : l’appareil comporte essentiellement un monochromateur per- 


LL 


CN EP st 


dt le 
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mettant d'isoler des rayonnements de longueur d'onde connue et un! 
récepteur sensible dans le domaine spectral utilisé. On utilise dans de : 
très nombreux cas une pile thermoélectrique associée à un galvano:: 
mètre dont li déviation est proportionnelle à la brillance du corps: 
étudié. 

Pour connaître b°, on peut essayer de mesurer la température vraie Ô | 
du corps et calculer b;5 par la formule de Planck. On retrouve, avec la! 


mesure de 9, les difficultés signalées dans la méthode précédente. Il 
faudra aussi étalonner le spectromètre pour traduire sa déviation en 
unités de brillance. 

Un autre procédé consiste à réaliser un corps noir à la même tempé: 
rature que le corps étudié et à tracer sa courbe d'émission spectrale; le 
rapport des élongations à la même longueur d'onde permet de 
connaître directement &;p. 

Les difficultés pour la mesure de 0 subsistent encore. Une variante 
consiste à mesurer l'émission b:9 d’un corps de facteur d'émission 


connu €,4. Dans ce cas, on a : 


«26 __ 016 
0 06 
b; 8 x , £ 
D'où &,4. le rapport étant déterminé expérimentalement et €;4 étant 
8 ‘ 
supposé connu. à 
Utilisation de la relation (2). — Il s’agitici de mesurer le facteur de 


réflexion p, du corps étudié. Contrairement aux deux méthodes précé= 


dentes la connaissance de la température vraie 6 n’est pas néces= 
saire. 


Dans le cas des corps à réflexion régulière on opère à froid de la 
manière suivante : on forme sur le corps l'image d'une source auxiliaire 
dont la brillance propre est b;. Soit b; la brillance de cette image; ellè 
est telle que : 


bi 
SE TER 
À = PAR ae HE b, 
on mesure séparément bi et b, au spectromètre dans l’infra-rouge ou 
au pyromètre dans le visible. | “à 
Si le corps est chaud, il faut tenir compte de sa brillance propre b£ qui 
s'ajoute à celle de l’image p,b, et on a alors : À 


i r 
bi — b5 


dpi + bi = Es 


(4) 


dd À 


_- APPLICATIONS DE LA MÉTHODE DU FLUX INCIDENT MODULÉ 201 


Ïl faut dans ce cas tracer trois courbes pour déterminer p, dans toute 
‘une région spectrale : 


a) la courbe d'émission spectrale b; de la source seule ; 

b) la courbe d'émission spectrale b° du corps étudié, chaud ; 

c) la courbe d'émission spectrale b} du corps chaud éclairé par la 
source auxilliaire. 


La méthode ainsi décrite n’a de sens que pour les corps à réflexion 
“régulière (métaux et verres polis, etc.). Elle peut être étendue aux corps 

-à réflexion diffuse si on considère 
Vénergie totale incidente et réflé- | 
chie, c’est-à-dire si on mesure des | 
Docs au lieu de brillances. | 

Pour cela, le corps étudié et le 
récepteur sont placés en deux _Airoir 
points conjugués, près du centre 
d'un miroir hémisphérique (fig. 1) 
qui capte tout le rayonnement 
“dans l’espace en avant de l’échan- 
tillon à étudier et le concentre sur 
le récepteur. 

Le principe des mesures est le 
même que pour les corps à 
“réflexion régulière. 

Le rayonnement incident pénè- 
tre par un petit orifice percé dans 
le miroir et tombe soit directement 
sur le récepteur, soit sur le corps où il est diffusé et renvoyé sur le 
récepteur par le miroir. 

» Les mesures donnent, à une petite correction près due à l'orifice percé 
-dans le miroir, le facteur de réflexion diffuse hémisphérique de l’échan- 
tillon étudié. 

On peutencore considérer un corps parfaitement diffusant, qui obéit 
donc à à la loi de Lambert, et dont le facteur de réflexion hémisphérique 
‘est égal à 1 (la magnésie pure remplit cette condition dans le spectre 
visible). 

… On définit alors conventionnellement un facteur de réflexion diffuse 


Der une direction déterminée (ou facteur de diffusion). 
i 


Flux 
| 7 incident 


Fig. 1. — Principe de la mesure 
du facteur de réflexion diffuse. 


ds 
- Si on opère à froid, c’est le rapport n= > des brillances observées 
; b; 


u 


2 F . . 
‘dans une même direction par réflexion sur le corps étudié (brillance bi) 
uis sur le corps parfaitement diffusant placé dans les mêmes condi- 
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: A chaud, il fautretrancherdeb; la brillance propre b5 du corps étudié 
dans la direction considérée [27]. 

Si le corps étudié obéit lui-même à la loi de Lambert le facteur de 
diffusion ainsi déterminé est le même dans toutes les directions et égal 
au facteur de réflexion hémisphérique. C’est le cas qui se présente en 
pratique avec les réfractaires industriels. | 

En résumé, pour mesurer le facteur p;, ainsi défini, il faut former une 
image de la source auxiliaire sur le corps étudié, d’où la bril- 
lance bi dans une certaine direction, puis sur un corps parfaitement 
diffusant d’où la brillance b, dans la même direction, enfin il-faut mesu= 
rer la brillance propre b5 du corps étudié en l'absence de toute image. 
On a alors, comme pour les corps à réflexion régulière : 

ÉNRT 
RUE 


Pres Bb, , (4) 


mais la valeur de p, ainsi calculée n’est valable que dans la direction. 


commune de trois mesures de brillance, sauf dans le cas d’un corps! 
obéissant à la loi de Lambert. 
On trouvera dans la bibliographie, aux références ci-après, des 


exemples de techniques utilisées [3] [7] [8] [ro] [r1] [15] [16] [7] [18] 
a [22] [24] [251 [261 [28] [311 [821 [881 841 [357 [36] [87] [38] [39] 


Nous décrirons néanmoins ici un dispositif original essayé en 1952" 
au Laboratoire des Hautes Températures, à Paris, par L. Wilson. 


Méthode de la sonde à circulation d’eau. — Le principe repose sur la | 
remarque suivante : un corps opaque C | 
étant chauffé dans un four de tem- | 
pérature 0, si on vise le corps à tra-«, 
vers une ouverture percée dans las 
paroi du four, on reçoit un rayonne-” 
ment comprenant d’une part le rayon-" | 


nement propre B; du corps, d’autre } 
part un rayonnement PBÿ provenant: | 


de l'enceinte et réfléchi par le corps 
dont le facteur de réflexion est p 


Fig. 2. — Rayonnement (fig. 2). 
d'un corps placé dans une enceinte. La somme de ces deux TOyoeS 
ments, si la température est homogène « 
à l'intérieur de l’enceinte, constitue le - 
rayonnement du corps noir à la température 6. On peut chercher à éli-" 
miner le rayonnement provenant de l’enceinte, donc à isoler le rayon- ; 


nement propre B4 du corps en approchant le plus près possible de Cun 

4 
{ 
È 


ai 


ot A | 
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tube refroidi et n’émettant par conséquent aucun rayonnement appré- 


 ciable. 


Toutefois la surface de C vue dans le prolongement du tube rayonne 


- directement vers l'extérieur du four et se refroidit. 


On en vient alors à faire tourner C pour que les points passant devant 
le tube ne se refroidissent que pendant un instant assez court et se 


_réchauffent pendant le reste de la durée du cycle sous le rayonnement 


. de l’enceinte. La température d’un point qui est passé devant le tube 


refroidi doit être, dans ces conditions, assez peu différente de la tempé- 
rature 0 du four. 


Finalement le dispositif adopté par L. Wilson était le suivant 


(fig. 3). 


[ 
S Spectro 
sise 


Fig. 3. — Dispositif de la sonde à circulation d’eau, L. Wilson, 1952. 


L’échantillon réfractaire E est constitué par un disque de 10 cm de 
diamètre et 1,5 cm d’épaisseur. Il est monté sur un axe en acier repo- 


. ?: «4 e pue : 4 = 
sant sur deux coussinets, et placé à l’intérieur d’un four électrique. 


Le four est percé en A d’un orifice de 6 mm de diamètre formant corps 


- noiret porte en B un tube fixe refroidi extérieurement par une circula- 
tion d’eau. L'échantillon vient défiler devant l’extrémité de cette sonde. 


dé 


pa 


LP. » ES 


’étude de l'équilibre thermique faite par L. Wilson montre que, pour 


. une vitesse suffisante, la température moyenne T, pendant un tour, 


d’un point passant devant B est indépendante de la vitesse. Mais la 


» température instantanée est une fonction périodique du temps et oscille 


autour de Ja moyenne T. Pour réduire l'amplitude de ces oscillations on 


doit faire tourner le disque le plus rapidement possible. 


Q Q 247 . 
Des mesures du facteur d'émission ont été faites envoyant à 
fente d'entrée d’un spectrographe successivement le rayon 1ssu se 
puis celui issu de A et en faisant le rapport des élongations. Un pointé 


_ au pyromètre optique en À donne la température vraie. 


& 


De 


Dans cette méthode un intervalle même assez faible entre la sonde et 
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le réfractaire peut être une cause d’erreur importante en laissant passer 
du rayonnement parasite. Rue | 

Ce procédé pourtant très intéressant dans son principe n a pas conduit 
au résultat espéré. 

Pour travailler au-dessus de 1 000° C, nous avons apporté quelques 
modifications de détail au système, en utilisant un four à haute fré- 
quence équipé d’un tube de graphite. 

L'axe du tube était vertical. L'échantillon avait la forme d’un cylindre 
coaxial ; il était supporté par une tige de quartz et mis en rotation par 
un moteur électrique. La sonde était mobile et pouvait être amenée au 
voisinage immédiat de l'échantillon. 

Par ce procédé on peut atteindre en un temps très court des tempéra- 
tures très élevées. Il comporte néanmoins de grosses sujétions d'ordre 
mécanique car l'échantillon doit tourner sans faux rond appréciable 
pour qu’on puisse approcher la sonde suffisamment près et les maté- 
riaux dont on dispose au-dessus de 1 000° C se prêtent difficilement à 
des assemblages très précis. 

Nous avons renoncé à utiliser cette méthode devant ses difficultés de 
mise en œuvre pour adopter une technique qui nous a paru plus pra- 
tique et plus précise dans une étude de laboratoire. 

Néanmoins il nous semble que la méthode de la sonde doit pouvoir 
conduire à de bons résultats si elle est pratiquée à l’échelle des fours 
industriels au moyen d'une sonde mobile mise en place à la main par 
les expérimentateurs, par exemple en vue d’étudier l'émission des 
réfractaires dans les conditions normales de fonctionnement du four. 


Conclusions à tirer de l'étude bibliographique. — a) Il existe peu de 
données précises sur le comportement des réfractaires industriels à 


chaud dans l’infra-rouge et les résultats de Baritel appellent de nou- 
velles déterminations. 


b) On doit tenir compte de la difficulté qu'il y a à déterminer la 
température vraie de surface des corps, d’où &a priort l'intérêt des 
. méthodes par réflexion qui ne demandent pas la connaissance de cette 
température. 

c) Le chauffage par une flamme même transparente a été une cause 
d'erreur (rayonnement du CO;) et il soumet les réfractaires à un choc 
thermique brutal. Le chauffage par bombardement cathodique fait 
intervenir des phénomènes étrangers au rayonnement thermique. Le 
chauffage électrique est le plus souple et permet d'atteindre des tempé- 
ratures relativement élevées. 

d) Pour obtenir des renseignements sur les réfractaires industriels on 
devra utiliser des échantillons massifs et non des poudres qui pourraient 
conduire à des résultats opposés (voir les travaux de Pfund et Bryant). 

e) L'état de surface et la couleur semblent jouer un rôle important 
sur l'émission, mais il n’existe pas encore de loi générale fixant ce rôle, 
en dépit des nombreuses études qui leur ont été consacrées. 
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f) Dans les mesures de réflexion diffuse où l’on compare un échan- 
tillon à un étalon de référence on ne doit pas choisir pour celui-ci de 
corps pouvant absorber H,0 (voir l'étude de Sieber). En particulier la 
magnésie utilisée dans la photométrie du spectre visible semble à 
rejeter. 

Le dispositif qui va être décrit au chapitre II s'inspire de ces diffé- 
rentes remarques. 


CHAPITRE II 


Pour éviter toute confusion au sujet du facteur de réflexion diffuse, 
rappelons qu'il s’agit ici du facteur de réflexion dans une direction 
déterminée, comme :1l a été défini au chapitre premier, c’est-à-dire du 
facteur de diffusion. 11 permet de calculer le facteur monochromatique 
d'émission dans la même direction par la relation : 

En —= E—— ne 

Le choix du facteur de diffusion, de préférence au facteur de réflexion 
hémisphérique, est uniquement dicté par des raisons pratiques de sim- 
plicité dans l’appareillage. Il est justifié par le fait que les réfractaires 


D 
obéissent généralement à la loi de Lambert. 


Erreurs de mesures dans les déterminations usuelles 
du facteur de réflexion diffuse. 


BRILLANCE DE L’IMAGE D'UNE SOURCE SUR UN ÉCRAN PARFAITEMENT DIFFU- 
sanr. — Nous avons vu qu’on pouvait mesurer un facteur de réflexion 
diffuse dans une direction déterminée en 
comparant la brillance du corps étudié et 
celle d'un corps parfaitement diffusant. 
Pour cela, il faut former une image N’ de 
la source N sur l'écran diffusant E (fig. 4). 

Soit b* la brillance normale de la source N 
d’ailleurs sensiblement égale à celle de 
l'image aérienne N’ obtenue en l’absence 
d'écran E. Si Q est l’angle solide du cône 
des rayons convergeant en N’, le flux qui 
‘arrive en N’ par unité de surface est : 


. 
| 


P— bFQ. 
l 
Si nous plaçons maintenant en N' l'écran Fig. 4. 
parfaitement diffusant E, perpendiculaire à Brillance d'une image 


la direction moyenne du faisceau, 4 subira sur un écran diffusant. 


TA we à 
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une réflexion suivant la loi de Lambert et constituera la radiance R de 
l'image vue par réflexion diffuse : 


R — p? — bNQ. 
Si b est la brillance de cette dernière image : 
R— xd = b*Q, 
d’où : 
Q 
—= EN = = (1) 


2 


Sur le plan pratique cette relation est utile car elle permet d'éviter 
l'emploi d’un corps diffusant de référence, dont on a signalé les incon- 
vénients pour les mesures infra-rouges. Il suffit de mesurer la bril- 
lance b* de l’image aérienne N’ et de calculer la brillance de l’image 
qui serait donnée par un diffuseur parfait au moyen de l'équation (1). 

Si l’écran E, au lieu d’être un diffuseur parfait, a un facteur de. 
réflexion diffuse p < 1, la brillance b’ de l’image diffusée n’est plus” 


que « 
Q | 
DER (2) 


C'est le cas de la réflexion sur un réfractaire. 


ERREURS DE MESURES DANS LA DÉTERMINATION DU FACTEUR DE RÉFLEXION - 
DIFFUSE D'UN CORPS CHAUD. — Pour effectuer cette détermination on « 
procède comme il a été indiqué au chapitre premier. | 

La brillance de l’image de la source vue sur le corps est ici 


d’après (1) : | 
bi pbN À + br (3) 


où OX est la brillance de la source, b° celle du corps chaud rayonnant 
seul. à 


Comme on a : 


l'erreur relative est : j 
Ap__ A(bi—&r) … 4b 
en UE 
b étant la brillance de l’image de la source formée sur un corps parfai- 
tement diffusant. ï 
Or les deux termes bi et b' peuvent être très peu différents car 


d’après (3) : 


t TE Q 
D — br —phN?. 


> 
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 Q A : 
Mais = est généralement petit, par exemple de l’ordre de 1/200 et PI. 


Si donc la brillance de la source bY n’est pas nettement plus élevée 
que celle du corps chaud b”, nous avons bi — b qui est petit devant br 


à .. A(bi— br 
et l'erreur relative -— _ peut être grande. 


O £ s Av : 
n peut évaluer l'erreur — dans le cas où la mesure du facteur de 


réflexion est faite dans le spectre visible par détermination des bril- 
lances au moyen du pyromètre optique [29]. 

Soient T', T'et T les températures absolues qui correspondent aux 
brillances b', b" et b. La formule de Wien nous donne : 


SG Ce 

e AT: a e ÀTr 
dE a 
BU 


Si nous nous plaçons dans le cas où b' et b" sont peu différents, nous 
pouvons poser : 


T; —_— T,(1 + ë) 
e étant un facteur petit devant 1. 


Nous pouvons admettre pour les erreurs relatives faites dans la 
mesure des températures que : 


AT: AT; AT 


Rosie Le 


Un calcul d’erreur montre alors œue l’on a : 


ne 
en) Û 
Br (i+R) ® 


Ces relations nous ont permis de calculer les limites de l'erreur com- 
mise lors de mesures sur un échantillon de magnésie. On peut ainsi 
mettre en relief l'influence de la température de l'échantillon et celle de 
la source sur la précision des mesures Les résultats sont résumés dans 
le tableau I. 

Pour diminuer cette erreur qui est toujours importante on a cherché 
surtout à avoir des sources à température très élevée mais, évidemment, 
on est limité dans cette voie. Re 

Supposons maintenant que par un procédé quelconque on élimine b” 


dans la mesure. On a alors : 


1 7. 
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Source Echantillon Erreur relative 
Température Température rs 
Nature AT En + AT- = =) € 
Œ 200) Tr 107200 
Ae 
Pointolite 232000 r 0080 C OCT = << 0:5 13 
A 
Pointolite . 232F00C 1 2900 C CIS er <M0:27 
Ap 
Ruban de tungstène . 5700 G 1 0300 C 0,6 << 5 LOTS 
etre 
AD AD ESNE, Ab 
RL Fe ET 


La précision de la mesure est accrue, et cette précision devient indé- 
pendante de la valeur de b”, c’est-à-dire de la température de l’échan- 
tillon étudié. 

La méthode que nous avons adoptée sous le nom de méthode du flux 
incident modulé présente ces avantages et, de plus, elle simplifie la 
détermination en évitant le tracé de b"(x). 


Méthode du flux incident modulé. 


Cette méthode est directement inspirée de celle utilisée par Genzel et 


Neuroth [to] dans leurs mesures sur l'absorption des verres et par 
Merren [19]. 


PRINCIPE DE LA MESURE. — Le rayonnement incident, issu d’un fila- 
ment Nernst N est haché par un modulateur à la fréquence de 13 cycles 
par seconde et réfléchi par un miroir M, avant de tomber sur l'échan- 
tillon E qui est chauffé par conductibilité au moyen d’une lame de pla- 
tine parcourue par un courant électrique (fig. 5). 

Le rayonnement réfléchi par M, est diffusé par E dans toutes les 
directions, selon la loi de Lambert. Le miroir M, renvoie une partie de 


ce rayonnement sur la fente d'entrée F du spectrographe par l’intermé- 
diaire du miroir M;. 


La brillance b\ de l’image formée sur F comprend deux termes : 
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l’un b;, est la brillance propre du réfractaire chaud, en l'absence de 
faisceau incident ; b;, est donc un rayonnement continu. 

L'autre 6,0; est fourni par le flux alternatif de fréquence 13 Hz qui 
a été réfléchi par le réfractaire. 


Ces rayonnements, dispersés par un prisme de sel gemme, tombent 
sur une pile thermoélectrique qui est le récepteur. La tension fournie 


[ogulsteur 4 


maependaent 


Auto transformsteur 


Fig. 5. — Mesures de réflexion des réfractaires. 


par la pile est donc elle-même la somme de deux composantes : une 
composante continue due au rayonnement continu du réfractaire et 
une composante alternative due au rayonnement modulé. 

La pile thermoélectrique est connectée à un amplificateur à courant 
alternatif accordé sur la fréquence de 13 Hz et ayant une bande passante 
étroite autour de cette fréquence. La tension continue est alors arrêtée 
et seule est amplifiée la tension alternative. Si l’amplification est 
linéaire, l'indication fournie par l'appareil enregistreur est proportion- 


11 PR CEE CUS : SRE P EL PO Er D à 


t 
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nelle à la quantité p,b.. Il suffira donc de déterminer en plus b, pour 


pouvoir calculer p:, à chaque longueur d'onde. 


DÉTERMINATION DE LA BRILLANCE D, PAR UTILISATION D'UN MIROIR. — 
D'après la définition du facteur de réflexion diffuse, la quantité b, doit 
être celle de l’image que donnerait du filament Nernst N un écran par- 
faitement diffusant qui serait substitué à l'échantillon E. Nous connais- 
sons les difficultés inhérentes à l'emploi d’un diffuseur parfait comme 
la magnésie, dans le spectre infra-rouge. 


Fig. 6. — Utilisation d’un miroir 
pour le caleul de la brillance de l’image diffuse. 


C’est pourquoi il nous a semblé plus facile de tourner la difficulté en 
utilisant un miroir comme réflecteur parfait et en calculant b, par le 


raisonnement indiqué au début de ce chapitre. 

Supposons en effet que nous formions sur le miroir plan m, comime 
sur l’échantillon E, une image N° du filament Nernst N à l'aide du 
miroir M, (fig. 6). 

Imaginons que le rayon moyen du faisceau incident en N’ soit nor- 
mal à E ou à m. Soit Q l'angle solide du cône formé par ce faisceau 
et b} la brillance normale de l’image aérienne N’ du filament N, four- 
nie par le miroir M, en l’absence de tout obstacle N’. 

Le flux qui arrive sur N’ par unité de surface est, au facteur de 
réflexion près du miroir M, : 

d—b;Q 


Si maintenant nous plaçons en N' un écran parfaitement diffusant, 
nous verrons une eu dont la brillance, constante dans toutes les 
directions, sera d’après (1) : 


b, = 


Àx FT 


( 
\ 


% “ 
Fÿ 
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. Si, par contre, nous plaçons en N' un miroir plan dont le facteur de 
réflexion est r, ce dernier donnera de N° une image de brillance nor- 
male b” telle que : 


De ces deux équations il résulte que : 


Q 


LT t (6} 


Ainsi, la mesure de la brillance b: de l’image fournie par un miroir 


bb, 


plan et la connaissance de Q (défini par des conditions géométriques) 
et de r; (déterminé expérimentalement et d’ailleurs voisin de 1) permet 
de calculer la brillance b, de l’image qui serait donnée par un diffuseur 
parfait. 

Cette méthode élimine l'inconvénient signalé par Sieber de l'eau 
absorbée par le diffuseur mais, de plus, on n’a pas à craindre que le 
corps de référence n’obéisse plus à la loi de Lambert pour des lon- 
gueurs d'ondes grandes, si la dimension des aspérités devient petite 


devant =. 

Elle présente l’inconvénient d’obliger à un changement de sensibilité 
entre la détermination de b, et celle de bi faite sur le réfractaire, la 
brillance b} étant bien plus faible que b,. Toutefois il est facile de 

à 1: | x 
parer à cet inconvénient avec les spectrographes modernes dont le 
gain, qui peut varier dans de très larges limites, est parfaitement 
connu par un tarage préalable. 


MESURE D'UNE BRILLANCE AU MOYEN D'UN SPECTROGRAPHE. — La pile 
thermoélectrique du spectrographe, par opposition au pyromètre 
optique, mesure un flux d'énergie et non une brillance. On peut 
cependant mesurer des quantités proportionnelles aux brillances moyen- 
nant certaines précautions. 

_ Nous savons que, pour une source de rayonnement : 
dd 
do 
et que : 


DL : 
1 = intensité de la source dans une direction ; 
® b— brillance de la source dans la même direction ; 
= _s—surface apparente de la source; 
_ dQ — angle solide des rayons considérés ; 
. dt —flux d'énergie dans l’angle dQ. 
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Les deux relations précédentes permettent d'écrire : 
db — bsdQ. (7) 


d® est donc proportionnel à la brillance b si, au cours des mesures, 
s et dQ sont maintenus constants. 

a) Réalisation de s constant. — Les miroirs M; et M; forment de 
l’image N° du filament une nouvelle image N° sur la fente d'entrée F 
du spectrographe (fig. 5). 

11 suffit que cette fente, qui joue le rôle de source pour la pile ther- 
moélectrique, soit entièrement couverte par N’ pendant les mesures. 
Bien entendu, les déterminations de b\ et b, doivent être faites avec 
une même largeur de fente pour une longueur d'onde donnée. 


Fig. 7.— Réalisation de dQ constant. Mesure d’une brillance au spectrographe. 


b) Réalisation de dQ constant (fig. 7) — La position de las 
source N, des miroirs M,, M:, M;, de la fente F et de l'image N' est, 
invariable au cours des mesures, en particulier quand on substitue le 
miroir "» à l'échantillon E. 

Si donc on diaphragme suffisamment le miroir M, pour qu’il devienne 
la pupille d'entrée de tout le système optique, spectrographe inclus. et 
si on s'assure que dans toutes les mesures (surtout quand on utilise rn) 
ce diaphragme est entièrement couvert par le faisceau issu de N’, alors 
l'angle dQ reste constant. 1 

Dans ces conditions, la déviation X de l'appareil de mesure est pro- 


portionnelle à db, donc à la brillance. Ainsi, ung mesure sur l’échantil- 
lon E chaud nous donnera : 


X: == ksdQo: b, 
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etu iroi É : 1 
et une mesure avec le miroir »m nous donnera d’après l'équation (6) : 


RS TX 
X2 — ksdQ Q b, 


_ X1T 
PA X O7 (8) 
MESURE DU FACTEUR DE RÉFLEXION /°) DU MIROIR M. — Dans l’équa- 


» tion (8) le terme Q est déterminé une fois pour toutes par la dimension 
du miroir M, et la distance N’M.. 


Fig. 8. — Détermination du facteur de réflexion r du miroir m. 


Par contre il faut déterminer expérimentalement le facteur de 
réflexion r, de m sur l’ensemble du spectre (fig. 8). 

Dans une première mesure on enregistre l'indication D,(1) du spec- 
trographe, le miroir m étant placé en N’ et M, occupant sa position 
habituelle comme dans la détermination de o,. On obtient ainsi une 


courbe représentant les variations de : 


ï N 

b,=r)0;. 

Dans une deuxième mesure on amène M; dans une position M, qui 
est l'image de M; dans le miroir plan m lorsque celui-ci est en N’. On 


retire ensuite m. La longueur du trajet des rayons dans l’air est la 


même dans les deux cas, ce qui a son importance à cause de l’absorp- 
les déviations D(X) qui repré- 


tion atmosphérique. On enregistre ainsi 
sentent les variations de b\(à). 
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Le rapport . donne la valeur de r, à chaque longueur d'onde : 


On constate ainsi que le facteur de réflexion croît régulièrement de 
0,9 dans le visible à 0,98 pour À= 11,65 y. 


Mise EN ŒUVRE DE LA MÉTHODE. Résumé. — a) On forme sur l'échan- 
tillon à étudier E l’image N’ du filament Nernst N et on forme sur la 
fente d'entrée F une image N” de N’. . 

On enregistre alors la déviation X, de l’appareil de mesure en fonc- 
tion de la longueur d’onde. La température de brillance de l’échantil- 
lon est repérée au pyromètre. 

b) On substitue à l'échantillon le miroir m. On enregistre la dévia- 
tion X, en fonction de la longueur d'onde. 

c) On calcule p, à partir des courbes X,; et X; grâce à l’équation (8)" 


eten tenant compte du gain de l'appareil. 


CHAPITRE III 


Résultat des mesures du facteur de réflexion diffuse. 


£ 
= 
" 


Les caractéristiques des six échantillons étudiés, qui nous ontété com-* 
muniquées par les différents fournisseurs, sont données au tableau IL.“ 


TaBiEaAU II 


$ 


Numéro des 


échantillons. ! 2 3 4 5 6 
SiOs : 95 SiO, : 74,6 | Si, :56,7 | SiO,:2r,6 î 
SES Kaolin : 2 |ALO, : 22,7|ALO, : 41,4| ALO, : 73 | AlO, : 80 |ALO; > 9 
S-r08 Fe,03: 2 Fe20;3 : 2 (corindon) É 

CaO : 3 CaO : 0,6 | CaO : 0,4 
MgO : traces! MgO : traces 
" Blanc avec 4 
rar FLE teinté| inclusions | 
Coul Tre Légèrement | Légèrement Re 
uleur rès blanc teinté jeune nee de gris transparen- Blanc 
en surface tes de s 
corindon 

Température | 
: Ambiante : : : ; 
Re 7800 C Fes Ambiante | Ambiante | Ambiante | Ambiante 
B Loro C 860° C 8000 C 8002 C 5000 C 9700 & : 


mesures 


| ON 
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ECHANTILLON N°1 


SCANTNILLON N°1 
8 Froid ------ 8 chaud 


1 343 21 ss 764 861 SO 1026 n 
Longueurs d'ondes en SAR 


ECHANTILLON N° 6 


à Froid -----à chaud 


Longueurs d'ondes en 
Fig. 9 et 10. 


Fig. 9. — Variations de p; dans l’infrarouge. Échantillon n° 1 à froid et à 7800, 


Fig. 10. — Variations de p, dans l’infrarouge. Échantillon n° 6 à froid et à 9700, 


J1 s’agit de réfractaires industriels silico-alumineux choisis de façon 
x É : Ps SiOz2 
à couvrir un large domaine de variations du rapport rc; - 


… La température vraie des échantillons, dont la connaissance n’est pas 
indispensable dans ces mesures, peut être facilement calculée quand on 
connaît la température de brillance et le facteur p; dans le rouge. 


Les variations de p, avec la longueur d'onde sont données (fig. 9 


et 10) pour les échantillons n° 1 et n° 6 qui sont les plus caractéris- 
tiques. 


Discussion des résultats. 


L'examen des courbes obtenues conduit d’abord aux remarques sui- 
vantes : 
» INFLUENCE DE SiO Er A0, sur p>. — a) La silice (éch. n° 1) est 
caractérisée dans les réfractaires par une bande de réflexion ayant son 
maximum aux environs de g y. 
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Cette bande de réflexion est bien connue pour le quartz à l’état de 
monocristal ou pour le verre de silice. La bande de réflexion est altri- 
buée à la vibration du groupement SiO,. 

b) L'alumine (éch. n° 6) est caractérisée par une bande de réflexion 
commençant aux environs de 11 y. La littérature ne semble fournir que 
peu de résultats sur la réflexion de Al:0; dans le proche infra-rouge: 
Morse a cependant trouvé des rayons restants à 11,4et 13 p.[(1), p. 550: 

c) L’échantillon n° 3 contenant SiO: et Al,0; dans des proportions 
assez voisines présente les deux anomalies de réflexion précédentes. | 

d) Les échantillons n° 2 et n° 4 ne semblent pas présenter la bande de 
réflexion du constituant qui est à la plus faible concentration. 

e) L’échantillon n° 5 présente à 12 y une réflexion métallique 
accusée. 


Le fait que la valeur calculée de p, devient supérieure à 1 indique 


que la réflexion n’obéit plus à la loi de Lambert et prend l’allure d’une 
réflexion régulière. 

Ce phénomène peut être attribué à la présence de grosses inclusions 
cristallines à faces bien planes qui se conduisent comme de véritables | 
miroirs dans la bande de réflexion métallique. 


INFLUENCE DE LA TEMPÉRATURE SUR p,. — Lorsqu'on porte les échan- 


tillons de la température ambiante aux environs de 1 o0o° C, le facteur 
de réflexion ne varie pas dans un domaine s’étendant du visible jus 
qu'à 5 p. | 
Par contre p, peut diminuer de moitié à la longueur d'onde qui cor=| 
respond au maximum de la bande de réflexion. 
A noter que les spectres de réflexion à froid présentent tous un mini: | 
mum plus ou moins accusé au voisinage de 3 y. : 
Ce minimum disparaît à chaud. Il doit être attribué à l’eau d’hydra=| 
tation présente dans les réfractaires froids, résultat en accord avec celui 
trouvé par Sieber [39]. & | 


RAPPEL DES RÉSULTATS OBTENUS PAR MicHaAuD [20]. — A la suite de | 
son étude sur les facteurs d'émission monochromatiques (dans le visi- | 


ble) et totaux des réfractaires, Michaud est arrivé aux conclusions | 
suivantes : 


a) Le facteur total d'émission est toujours égal ou supérieur au fac-! 
teur monochromatique dans le rouge. Il en découle l'existence probable 
d’une zone à forte émission dans l'infra-rouge. 

b) Les facteurs d'émission monochromatiques pour }— 0,655 de 
réfractaires silico-alumineux blancs. demême granulométrie, dépendent 
peu de la teneur en silice ou en alumine. | 


c) Ces facteurs d'émission ne semblent pas varier quand la tempéra- 
ture passe de 1 000 à 1 50° C. : 


x 
réees 2 % 
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d) Les facteurs totaux d'émission décroissent toujours quand la tem- 
pérature s'élève entre 1 000° et 1 600. L’explication donnée résulte du 
déplacement du maximum d'émission du corps noir vers les courtes 
longueurs d’ondes où le facteur d'émission des réfractaires est supposé 
plus faible. 

e) Le facteur total d'émission de la silice est à toute température 
supérieur à celui de l’alumine. 


CONFRONTATION AVEC LES RÉSULTATS OBTENUS PAR L'ÉTUDE SPECTRALE 
DE p,. — a) Les courbes donnant o, montrent la présence d’une zone à 


facteur d'émission voisin de 1 à des longueurs d’ondes comprises entre 


5 et 7,6 à pour les réfractaires contenant plus de 50 p. 100 de SiO, et 


entre 7 et 10 y pour ceux qui contiennent plus de 5o p. 100 de Al:0:. 

Le facteur d'émission monochromatique décroît donc quand on se 
déplace vers les courtes longueurs d'ondes. 

Les prévisions de Michaud se trouvent confirmées. 

b) Les seules différences de granulométrie des réfractaires étudiés 
peuvent entraîner des écarts dans lès facteurs de réflexion entre le 
visible et 3 y et masquer certains résultats. Néanmoins il ne semble pas 
y avoir d'influence systématique du rapport Ac: sur po, dans ce 


domaine. 


c) pn’a pratiquement pas varié, aux longueurs d'ondes inférieures 
à 3 y, quand la température a été portée aux environs de 8002. Ce 
résultat est aussi en bon accord avec les observations de Michaud. 

d) La forme de la courbe p,, avec une réflexion élevée au-dessous 
de 3 y, explique effectivement la diminution du facteur total d’émis- 
sion quand la température s'élève. 

La connaissance de cette courbe et de la température vraie 8 d’un 
corps permet de tracer point par point, à partir de la courbe d'émis- 
sion 6), d’un corps noir, la courbe d'émission b,g d’un réfractaire 


(Gg. 11). 


: : : nn 4200 
Dès lors, une intégration graphique des deux courbes d'émission 


permet de calculer le facteur total d'émission du réfractaire €ÿ puisque : 


: 


PEER L 
Nous avons ainsi pu calculer des facteurs totaux d émission qui 

: à : 
avaient été directement mesurés par Michaud, et l'accord s’est avérè 


bon comme le montre l'exemple ci-dessous : 


Echantillon 
Silice blanche 


CA calculé 0,65 


(e rouge — 0,48). 


cg mesuré 0,60 
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De la même manière nous avons pu mettre en évidence là diminu- 
tion de e; quand 6 augmente. 
e) La comparaison des échantillons 1 et 6 montre que pour un même p; 


dans le rouge, la zone à facteur de réflexion élevé est plus étendue pour 
l'alumine pure. Ce résultat semble être également valable pour les 
réfractaires les plus alumineux. Il s'ensuit que leur facteur total 


Calcul du fcteur total d'émission €, à T. 1068°c 


950 Courbe æ1 : £, : 1-P, pour Cth1 à 1068 


“__p"2 : Émission du corps Noir 
à 1068"c 


n3 : Emission Ech1 à 1068-C 


930 


020 


Fig. 11. — Rayonnement d’un réfractaire à 1 0680. 


d'émission doit être plus faible que celui des réfractaires plus siliceux. 
Ceci explique la remarque e) faite par Michaud. 


f) La position de la bande de réflexion métallique par rapport au : 
maximum d'émission du corps noir à haute température est telle que 
cette bande ne joue pratiquement aucun rôle dans l'émission thermique 
au-dessus de 1 0000. Il n’en serait pas de même à 100° C. 


MESURE DE LA TRANSMISSION SPECTRALE DES RÉFRACTAIRES DANS L’INFRA- 
ROUGE. — Les mesures précédentes amènent tout naturellement à se 
demander s’il n’est pas possible d’en trouver une confirmation par une 
étude de la transmission spectrale des matériaux réfractaires dans le 
même domaine de longueurs d'ondes. 

Cette étude exige de travailler sur des lames très minces : 0,1 mm au 
maximum ou bien sur des poudres. À cause de la granulométrie assez 
grossière des réfractaires utilisés, nous avons opté pour la deuxième 
méthode. Les mesures se sont étendues de 1 à 12 y, et les essais étaient 
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faits à la température ambiante. La poudre à étudier était déposée sur 
une lame de sel gemme, et dispersée dans une huile de paraffine pour 
les mesures entre 7 et 14 ou sans aucun milieu de dispersion entre le 
visible et 8 u. 

Les résultats n’ont pas apporté toutes les confirmations qu'on aurait 
-pu attendre, mais on doit incriminer la technique utilisée. 

Dans tous les cas on a observé une augmentation de la transmission 
Jusqu'à 8 w environ, ce qui semble en désaccord avec l'augmentation de 
l'absorption à partir de 3 y, établie par les mesures de réflexion. Il faut 
voir dans cette anomalie un effet de filtre de Christiansen [4] entre la 
poudre et l'air. Néanmoins on a retrouvé les bandes d'absorption du 

quartz à 9,17 et 12,6 uw sur l'échantillon n° 1 et une absorption totale à 
partir de 12,2 y pour l'échantillon n° 6. Nous verrons au chapitre sui- 
vant que l'existence d’une bande d'absorption sélective implique celle 
d'une bande de réflexion au même endroit. 


CHAPITRE IV 


Comparaison entre la réflexion d’un cristal unique 
et celle d’un réfractaire polycristallin de même nature. 


RAPPEL DE FORMULES DE L'OPTIQUE ÉLECTROMAGNÉTIQUE [5]. — Les lois 
de l’électromagnétisme donnent pour des corps isotropes transparents 
le facteur de réflexion r sous l'incidence normale : 


| r=(5), (1) 


où n est l'indice de réfraction du second milieu par rapport au premier. 
Pour les corps non transparents, on considère un indice complexe : 


n—=Y—)J} avec  J°——1. 
v est l'indice de réfraction et x est le coefficient d'extinction. 
La formule donnant le facteur de réflexion normale devient : 


4 

he mr pi 2 

PEINE G) 

Si un rayonnement se propage dans un tel corps, il est en partie 

absorbé et, à une intensité incidente I, correspond après un parcours x, 
une intensité transmise l' telle que : 


+ es (3) 
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En optique, on a coutume de définir un coefficient d'absorption a par 
la relation : 


PE (4) 
La comparaison de (3) et (4) donne la relation entre a et x: 
== kr . (5) 


Dans le cas des diélectriques réels, y varie avec la longueur d'onde : 
on dit qu’il y a dispersion. Il y a de plus une absorption sélective, 
variable avec la longueur d'onde du rayonnement incident. Cette 
absorption est produite par les oscillations forcées de centres chargés 
électriquement. Ces oscillations ont une amplitude appréciable lorsque 
la lumière incidente a une fréquence voisine de la fréquence propre des 
oscillateurs : ils entrent alors en résonance. Il apparaît dans ces condi- 
tions une bande d’absorption. SE 

Dans les régions de transparence où x est petit, les variations de 
l'indice de réfraction y en fonction de la longueur d’onde sont données 
par la formule de Sellmeier (avec y — n) : 


=i+ D 2 (6) 


ou encore : 


D £| 
RD (1) 


Dans ces formules v, —e, constante diélectrique statique du milieu 
et D est une constante positive caractéristique des oscillateurs de fré- 
quence propre Lo. 

Par ailleurs l'étude expérimentale des variations du coefficient 


d'absorption a, en fonction de X, nous renseigne sur les variations cor- 


respondantes de x. 


Dès lors, connaissant les variations de y et de x, on peut prévoir les : 


variations du facteur de réflexion r le long du spectre grâce à (2). 
En particulier, dansles bandes d’absorption sélective, y a une valeur 
élevée et il en résulte une bande de réflexion sélective au même endroit. 


Donc à une bande d'absorption peut correspondre une bande de 
réflexion. 


PROPRIÉTÉS OPTIQUES DU QUARTZ. — Les propriétés du quartz sous 
forme de monocristal ont été étudiées par de nombreux chercheurs. 
Les variations de l’indice de réfraction n dans les zones de transpa- 
rence sont représentées par une formule du type de Sellmeier : 


n° = 4,58 “ 0,0106 44 22 cu 713,55 ! 
A—0,10302  }1— 8,844  }2— 20,75? 


& 


RAS 2 
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équation qui met en évidence des bandes d'absorption à : 
À—0,1030 w À = 8,844 y À==20;70 LU: 


. Les variations de l'indice de réfraction ont, entre la bande ultra- 
violette (À —0,103 u) et la première bande infra-rouge (À — 8.844 pb) 
l'allure de la courbe de la figure 12. 

On remarque la chute de l’indice de réfraction à partir de 3 w. 


475 


A,60 


o 4 &} 10 


Fig. 12. — Variations de l'indice de réfraction du quartz avec 1. 


Les recueils de constantes [(1), p. 534] donnent aussi les variations 
du coefficient d'absorption a avec } : 


: ron ordinair : a (rayon 
À (microns) As cem-1 ST À (microns) Hat CES 
2,72 0,20 2,714 0,00 
2:83 0:47 2,89 O,II 
2:95 0»57 sr 0» 33 
3:07 0,31 3:08 CPE 
Ar 0,20 3:26 O,II 
3r38 0,15 3,43 0» 51 
3:67 1,26 3»52 0,76 
382 1,61 3,59 1,88 
3:96 2,04 3,64 1:83 
412 3541 3:74 1,62 
4,50 7,30 391 2,22 
419 3:45 
4 36 8,0 


On voit que a croît rapidement à partir de 3,5 y. Ces résultats se 
retrouvent aussi dans les mesures de transmission sur les verres de 


_ silice [30]. 


<] 
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Sous une épaisseur de 1 mm, l'absorption devient sensible à 2 pet 
est totale à 6 y. ; 

Les variations du facteur de réflexion qui, comme nous l'avons vu, 
dépendent de l'absorption et de l'indice de réfraction ont, d’après Rein- 
kober [(1}), p. 548] l'allure représentée à la figure 13. 


Si nous résumons toutes ces observations, nous pouvons dire que pour w 


une lame ayant environ 1 mm d'épaisseur : 


REFLEXION DU QUARTZ : CRISTAL UNIQUE ET REFRACTAIRE DE SILICE 


Facteur de reflexion 


1 


a) Le quartz est transparent du visible jusqu'aux environs de 3 Le. 
Dans cette région son absorption (donc +) est faible. 

L'indice de réfraction varie lentement en diminuant. 

Le facteur de réflexion normale est calculable par la relation : 


Il est petit (environ 0,05) et décroît lentement vers les grandes lon- 
gueurs d'ondes. 


.b) A partir de 3 w l'absorption se manifeste fortement et devient 
totale à 6 a. 

L'indice de réfraction diminue rapidement. Cependant, x augmente 
simultanément et le facteur de réflexion ne varie que lentement. L'expé- 
rience montre qu'il continue à décroître jusqu’à 7 pu. 


c) À partir de 7 y, l'absorption est très accusée. 
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L'indice d'extinction continue à croître et passe par un maximum 
à 0 — 8,84 uv. 
On entre ici dans la zone de dispersion anormale. 
On obtient alors une bande de réflexion métallique avec un facteur 
de réflexion r —o:8 sous l'incidence normale et dont le maximum 


coïncide avec celui de la bande d'absorption. r décroft ensuite jusqu’à 
TRS 


Lu 

COMPARAISON AVEG LES RÉSULTATS OBTENUS SUR L'ÉCHANTILLON N° I. — 
La courbe de réflexion diffuse de l'échantillon n° 1 peut être divisée en 
quatre régions (fig. 13) : 


a) La partie AB qui s'étend du visible aux environs de 3 p. 
Elle est caractérisée par un facteur de réflexion constant, relativement 
élevé, de l’ordre de 0,5. 


b) La partie BC entre 3 et 5 y qui correspond à une chute rapide du 
- facteur de réflexion, lequel atteint en C une valeur très faible, de 
l’ordre de 0,03. 


c) La partie CD située entre 5 et 7,6 où », reste toujours faible. 


d) La partie DE entre 7,6 et 9,5 u qui correspond à une bande de 
réflexion. Cependant, le facteur de réflexion ne dépasse pas 0,35. 

Cet examen nous montre une analogie avec la courbe relative au 
cristal unique : c’est la bande de réflexion métallique. Par contre, on 
peut relever des différences : les parties AB et BC correspondent pour 
le cristal unique à une zone où la réflexion est très faible et varie len- 
tement, au contraire, pour le réfractaire, la réflexion y est élevée; mais 
dans la bande de réflexion métallique où on pourrait s'attendre pour le 
réfractaire à une valeur de p, voisine de 1, le facteur de réflexion est 


plus faible que dans le visible. 

Nous avons pensé qu’il fallait chercher la raison de ces différences 
dans le processus des réflexions multiples à l’intérieur du réfractaire et 
qui sont l’origine de la réflexion diffuse. 

De nombreuses théories ont été émises pour en éclaircir le mécanisme 
et en donner les lois. II nous a semblé que les équations établies par 
: Schuster et développées ensuite par Hamaker [12] étaient susceptibles 
. de fournir une explication aux anomalies que nous venons de signaler. 


LES ÉQUATIONS DE SCHUSTER APPLIQUÉES A LA RÉFLEXION DIFFUSE. — 
Considérons un rayonnement ® se propageant dans un milieu à une 
seule dimension suivant une direction parallèle à l’axe des x. 

Ce milieu est supposé absorbant et diffusant. Le flux transmis peut 
être considéré comme la somme de deux flux : l’un I est le flux se pro- 

_pageant dans la direction des æ positifs, l’autre J est le flux se propa- 


geant dans la direction des x négatifs. | 
En traversant une couche d'épaisseur dx, la fraction aldx de I est 
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absorbée et la quantité sIdx est renvoyée par diffusion dans la direction 
opposée à celle de la propagation de I. Au contraire, la quantité sJdæ, 
provenant du flux J vient s'ajouter à I de sorte que l'on peut établir les 
équations suivantes : 


al 
dæ 


= (a + 5j) — sl. 


—=—{(a+s)l + sJ 


La solution générale de ce système d'équations différentielles est de 
la forme : 


I A(1 —6,)e®? + B(r + Be 7 
J—A(1 + Poe? + B(1 — Poe 


avec : 


 —\/ala + 25) = : (9) 


Les constantes À et B sont déterminées par les conditions aux 
limites. 
Pour un milieu indéfini et ün flux incident I,, on a : 
pour 0 


I=JS=0 pour T—0 


et le facteur de réflexion diffuse s'écrit : 


PURES 


RSA A (10) 


Les équations (9) et (10) permettent d'établir une relation entre o, 
a ets; en particulier : 


RS REE 
a Sp (xt) 


Dans cette équation, s est le coefficient de diffusion et à celui 
d'absorption. . 
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Les variations de la fonction = /(à) sont représentées à la 


figure 14. 


. . S Re 
e est une fonction croissante de. Les variations de p sont rapides 


s . . 
tant que = est petit, puis p tend lentement vers 1 quand = augmente 
indéfiniment. 


( . 4 


Biu 


. e . : de s 
Fig. 14. — Réflexion diffuse : variations de avec &. 
a 


CoNSÉQUENCES DES ÉQUATIONS DE SCHUSTER POUR LA RÉFLEXION DES 
RÉFRACTAIRES. — Dans nos mesures, les réfractaires peuvent être CONSI- 
dérés comme des milieux indéfinis, aucune transmission n'ayant lieu 
entre les faces opposées. La formule (11) s'applique donc au calcul 
de 2e 

Nous devons en conclure que les variations de p; avec la longueur 
d'onde peuvent être rattachées aux variations des coefficients s et a 
avec À. A la suite de nombreux auteurs, nous allons admettre que, dans 
un corps polycristallin, se produisent des réflexions multiples. 

Les réflexions ont lieu sur les surfaces de séparation de milieux 
d'indices différents, en particulier quand un rayon se propageant dans 


l'air rencontre un cristal. 

Ces réflexions donnent naissance au flux J et au coefficient s des 
équations de Schuster. Nous pouvons essayer de préciser ce point en 
supposant qu'un rayon incident subit toujours dans une tranche d'épais- 
seur unité d’un milieu unidimeasionnel 7 réflexions et en admettant 
qu’à chaque réflexion la fraction r, de l'énergie incidente est réfléchie 
parallèlement à Ox et que la fraction 1 —r; poursuit son chemin dans 


le sens des æ positifs. 
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. - } à LA # . 2 
Au bout de n réflexions, le flux incident I donne un flux I réfléchi 
vers les x négatifs, tel que : 


Ir, + Ti —ri)rs + I —ripr: + .. 
(r — rilt#i— 1 


VERS 


Or le facteur de diffusion est : 


Cette équation nous montre bien que s et r; varient dans le même 
sens. Si r; est petit, l'équation peut se simplifier et on peut écrire : 


so(n + ir. (12) 


Ce raisonnement élémentaire fait apparaître comment le facteur de 
diffusion s peut être relié au facteur de réflexion r; des cristaux et au 
nombre de réflexions internes n. 

Evidemment, le facteur de réflexion r; qui a servi au calcul ne peut 
pas être égal au facteur de réflexion normale des cristaux car ceux-ci 
reçoivent le rayonnement I sous (outes les incidences. Néanmoins, on a 


Le 


tout lieu de penser que le facteur r, et le facteur de réflexion normale r « 


des différents cristaux varient dans le même sens quand les indices v 
et y changent avec la longueur d’onde. 
On s’explique ainsi comment s peut être, par l'intermédiaire de ri, 


une fonction des paramètres v et x qui caractérisent les différentes 
sortes de cristaux contenus dans le réfractaire. 


De même, le coefficient d'absorption a, des équations de Schuster, 


doit être une fonction croissante de l’absorption de chaque cristal, donc 
de l’indice d’extinction y de ce cristal. 


AUTRES FACTEURS POUVANT AGIR SUR LA RÉFLEXION DIFFUSE. — Nous 
venons de voir que a doit être une fonction croissante de l'indice y des 
cristaux du réfractaire. Par exemple, on peut augmenter }, donc a, en 
colorant l'échantillon. | 

En toute rigueur a correspond à une valeur moyenne de y pour les 
différents milieux traversés. Si le réfractaire est poreux, les vides cor- 
respondront à une valeur de x —o. La valeur moyenne de x va donc 
dépendre du rapport du volume plein à celui du volume vide, c'est- 
à-dire en définitive de la porosité. II s'ensuit que a sera d'autant plus 
grand que la porosité sera faible. 


Devons-nous en déduire que l’on diminuera la réflexion diffuse d’un 
. TT BA 4 Ve Ss % 
réfractaire en diminuant sa porosité (done en diminuant j ? Non, caril 


n'est pas possible de considérer qu'une diminution de la porosité agira 
sur @ Sans agir sur s. 
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__ En effet, pour agir sur la porosité, on augmentera en pratique la 
pression d'agglomération de la poudre dont on dispose, ou bien encore 
on poussera le frittage. Finalement, on augmentera le nombre de parti- 
cules susceptibles d’être rencontrées par un rayon lumineux sur l’unité 
de longueur de son parcours, c’est-à-dire le nombre de réflexions n et, 
par conséquent, le facteur s. On ne peut alors rien dire du sens des 
variations résultantes de p. Mais l'expérience semble montrer que les 
réflexions multiples favorisent la réflexion dans les zones de transpa- 
rence des cristaux et l'absorption dans les zones d'opacité. 

Nous pouvons donc prévoir qu’une diminution de la porosité augmen- 
hiera la réflexion des réfractaires dans la zone AB des courbes de 
réflexion, c’est-à-dire dans la zone située entre o et 3 u où les cristaux 
sont transparents. 

En même temps l'absorption en CD sera accrue. Quant à la bande de 
réflexion, où la réflexion diffuse est plus faible que celle du cristal 
unique, ce qui montre une certaine prépondérance de l'absorption, on 
peut s’y attendre à un affaiblissement du facteur de diffusion. 

Si maintenant nous considérons les autres paramètres agissant sur s, 
nous remarquons que la diffusion doit augmenter quand le diamètre 
des particules réfléchissantes diminue. 

En effet, s augmente avec le nombre de réflexions n. Oron peut aug- 
menter ce nombre de réflexions en fractionnant chaque grain ou chaque 
cristal en un certain nombre de particules plus petites, ceci sans chan- 
ger l'absorption. 

Donc, à densité apparente égale, e doit augmenter quand le diamètre 
des grains diminue. 


PARAMÈTRES CARACTÉRISTIQUES DE LA RÉFLEXION DIFFUSE D'UN RÉFRAC- 
TAIRE. — Pour résumer, nous pouvons dire que : 


le coefficient d'absorption a dépend de l'indice d'extinction des diffé- 
rents cristaux et de la porosité ; 
. le coefficient de diffusion s dépend du facteur de réflexion r des cris- 
faux (donc de y et x). Il dépend aussi du diamètre des particules réflé- 
chissantes et de la porosité. 


- Un réfractaire doit finalement pouvoir être entièrement caractérisé au 
point de vue du rayonnement thermique par : 

a) des paramètres intrinsèques liés aux constituants minéralogiques 
des réfractaires et qui fixent l'allure générale des variations de 5 avec 
la longueur d’onde 1. PAR ere 

Ce sont par exemple l’indice de réfraction v et l'indice d’extinction 4 
des cristaux. Ils rendent compte en particulier de l'influence de la 
nature chimique et de la couleur ; 

. b) des paramètres géométriques : dimension des grains et porosité, 
indépendants des deux paramètres précédents et en pratique indépen- 
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dants de la longueur d'onde du rayonnement incident. L'etfet de ces 
paramètres est d'amplitier, par suite des réflexions multiples et des 
absorptions internes, les influences des variations relatives devet x sur 
le flux diffusé et absorbé. 

Pour un même matériau, v et y étant donnés, on pourra faire varier p 
dans certaines limites au moyen des paramètres géométriques en agis- 
sant sur la pression d'agglomération, la température de cuisson, etc., 
mais l'allure générale de la courbe ne pourra pas être modifiée si l’on 
se contente d'agir sur ces seuls paramètres. 


Essai D'INTERPRÉTATION DE LA COURBE DE RÉFLEXION D'UN RÉFRACTAIRE 
DE SILICE. — À partir des propriétés connues du quartz qui est le cons- 
tituant essentiel du réfractaire n° 1 et des propriétés de la réflexion 
diffuse, nous pouvons essayer d'expliquer qualitativement la forme de 
la courbe de réflexion (fig. 13) et les écarts par rapport à la réflexion du 
cristal unique. 


a) Partie AB. — Entre le visible et 3 &, le facteur de réflexion nor- 
male r du quartz varie très lentement. Il en va de même de 4. s et a 


varient donc lentement et le rapport? reste pratiquement constant. 


s . . 
Comme, p; reste lui aussi constant. 


De plus, bien que r soit très faible pour un cristal unique, s peut 
être assez grand à cause des réflexions multiples (12) ; par contre nous 
avons vu que jusqu’à 3 y l'absorption du quartz était très faible, donc: 
a doit être petit. Ces deux causes peuvent donner un rapport © élevé, 
ce qui explique la valeur assez grande de p (0,5) alors que r est 
petit (0,05). 


b) Partie BC. — Après 3 y le facteur de réflexion r du quartz conti- 
nue à décroître lentement, et il en est de même du facteur de diffu- 
sion s. Mais nous avons vu aussi que l’absorption augmentait assez 


rapidement. Il s’ensuit que le rapport = décroit d'où la chute brusque 
de p, entre 3 et 4 u. 


c) Partie CD. — Entre 5 et 7,6 y, r continue à décroître. L’absorp- 
tion du cristal augmente et=, donc p; décroît encore, mais la décrois- 
sance est peu sensible car la valeur moyenne de p, est très faible et dif- 


ficile à mettre en évidence dans nos mesures. 


d) Partie DE. — On est ici dans la zone de dispersion anormale. 
r augmente très rapidementet présente un maximum accusé (ru — 0,8). 
I en va donc de même de s. Cependant y augmente lui aussi fortement 
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et passe par un maximum pour la même longueur d'onde que r. Or, a 
suit les variations de y. 


Il en résulte que la croissance de s est en partie compensée par celle 
de a. 


Il peut donc arriver qu'au maximum de réflexion ry, le rapport © ait 
a 
une valeur inférieure à ce!le qu'il avait dans le proche infra-rouge 
entre 0,8 et 3 u. 
Ainsi s’expliquerait le fait que, contrairement au cristal unique, le 
facteur de réflexion p; soit plus faible dans la bande de réflexion métal- 


_ lique que dans le visible. 


Un avantage de la théorie est de montrer les liens entre Ja 
réflexion du cristal unique et la réflexion diffuse, ce qui devrait per- 
mettre de prévoir comment se comportera un réfractaire dont on connaît 
les propriétés optiques des cristaux qui le constituent. 


Tous les phénomènes observés deviennent plus compréhensibles si 
l’on considère que le facteur de réflexion diffuse p n’est pas une fonction 


croissante du seul facteur de réflexion 7 des cristaux, mais bien du 


réflexion Tr 


: £ re r l'i PC 
Huet , C'est-à-dire des rapports = ou 5» Par intermédiaire 


C 
| de ee 

Le facteur de réflexion diffuse peut donc diminuer, même si r aug- 
mente, s’il se trouve que y a augmenté encore plus rapidement. 

Nous pouvons ainsi penser qu’un corps transparent dans la zone 
spectrale à étudier présentera après pulvérisation et agglomération 
un facteur de réflexion constant et relativement élevé, quel que 
soit À. 

Ce devrait par exemple être le cas du sel gemme, la fluorine, la 
sylvine, etc., dont on sait qu'ils sont transparents dans la zone qui 
nous intéresse. 

Quant aux métaux, nous ne pouvons pas assurer que leur facteur de 
diffusion sera élevé, bien que le facteur de réflexion soit voisin de #, 
car leur absorption est très importante. 

Essayons de comparer par le calcul la réflexion diffuse du quartz à 
2,7 et celle de l’argent dans le visible, pour un même nombre de 
réflexions 7. 

Avec lé quartz, nous avons pour le rayon ordinaire à 2,7 ji : 


a— 0,20 et r = 0,08 
d’où : 
\ # 
V— dut 


ht 
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Il s'ensuit que : 


> 
= —20 000. 
7. 


Pour l'argent à la raie D du sodium, on a : 
y = 9,07 et Tr —=0,99 


2 — 0,26. 
? 


. . L L 4 
On devrait donc avoir pquartz > Pargent aux longueurs d'onde considé-. 
rées. 


L’allure de la courbe représentant la fonction e(2) (fig. 14) explique 
que quand - (donc”) est grand, p varie relativement peu, même si les 


. . S . , Q là 
variations de a sont importantes (entre o et 3 w tous les réfractaires étu- 


diés ont sensiblement la même valeur de bp). 

On comprend aussi que dans les zones de transparence où y ne varie 
pas, la réflexion diffuse suit les seules variations du facteur de réflexion, 
donc de l'indice de réfraction du cristal pur. 

C'est ainsi que la magnésie, transparente dans le visible, est un dif- 
fuseur parfait (9 — 1) car son indice de réfraction est particulièrement # 
élevé. È 

En généralisant le raisonnement nous pouvons prévoir quels sont les ” 
corps qui seront les plus aptes à la réflexion diffuse : ils devront avoir 
un indice de réfraction aussi élevé que possible et ne pas présenter une « 
augmentation de l’absorption plus rapide que celle de la réflexion. | 

Par contre l’existence d’une bande de réflexion métallique qui semble « 
favorable à première vue, ne l’est pas nécessairement car l’on ignore » 
si l'augmentation de la réflexion sera supérieure à l’augmentation de. 
l'absorption qui accompagne l'existence de la bande. 


Influence de la température sur la bande de réflexion. 


RésuLTATS CONNUS. — Au cours de mesures sur la transmission de 
lames de quartz très minces portées à différentes températures, Par- 
lin [23] a montré que la transmission croît en même temps que 


la température. Il s'ensuit que l'absorption décroît dans les mêmes 
conditions. je 


Ce résultat peut être justifié théoriquement si l’on admet pour la 
bande d'absorption du quartz à 8,8 y l'explication donnée dans le cas des 
bandes de vibration-rotation de molécules gazeuses [(13), p. 124-126]. 
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On sait en effet que l'intensité des raies constituant la bande de 
vibration-rotation est donnée par la distribution des molécules dans les 
différents niveaux de rotation. Or le niveau de rotation J est dégénéré 
en 2J + 1 étais et le nombre N, de molécules dans le niveau de rota- 


tion J est : 


N; = 5 (2) + 1)e 


he 
—BJ(J +1) ET 


où N est le nombre total de molécu- 
les dans le même niveau de vibra- 
tion et Q, la somme d'états de rota- 


tion, elle-même définie par : 


Leu 8041) 
Q=— Y(aJ + 1)e mie 
—0 


La bande 


[(x3), p. 126]. 


Intensité 


de vibration-rotation x 
affecte pour une molécule diatomi- 
que (HCI) la forme de la figure 15 


Fig. 15. 
Bande de vibration-rotation 
de la molécule HCI à 100 K. 


Lorsque- la température s'élève 
sans modifier sensiblement le nom- 
bre de molécules dans le niveau de vibration considéré, la somme 
l’états Q, augmente en sorte que N; diminue pour certaines raies et la 


Intensité VA 


o 
Fig. 16. 
Bande de vibration-rotation 
* de la molécule HCI à 1 0000 K. 


bande s’aplatit en s’élargissant car 
le nombre total N de molécules reste 
constant. 

L'intensité de la bande d’absorp- 
tion doit donc diminuer en même 
temps que la bande s’élargit. 
L’absorption diminuant, il doit en 
être de même de l'émission. 

Le résultat que nous avons trouvé 
sur les réfractaires : diminution 
de l'intensité de la réflexion, c’est- 
à-dire augmentation de l’émission, 

araît donc en contradiction avec le 
résultat établi pour les gaz et pour 
le quartz en lame mince. 


 Essar D'INTERPRÉTATION DE LA DIMINUTION DE f; QUAND LA TEMPÉRATURE 


UGMENTE. — Pour trouver une explication à cette anomalie, nous 
levons tenir compte du fait que nous opérons en milieu pratiquement 
nfini et que tout flux qui n’est pas réfléchi est entièrement absorbé. 


15 


ER 
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Dans la bande de réflexion métallique J’un monocristal où le facteur 
de réflexion est donné par la relation approchée : 
&v 
RL F 
la diminution du coefficient d'absorption doit correspondre à une dimi= 
nution de r. Finalement. c'est la transmission qui augmente. | 
Mais si ce cristal est d'épaisseur infinie le flux transmis est nul et Ia 
quantité : — r qui correspond au flux absorbé augmente ; il doit en 
être de mème du facteur d'émission. 3 
Si au lieu d’un cristal d'épaisseur infinie, nous considérons le cas 
d’un réfractaire polycristallin, nous devons lui appliquer les équations 
de Schuster. : 
Quand la température s'élève, r donc s, diminue. Mais nous avons 
vu que l'absorption, donc a, diminue également et nous ne pouvons 


- . - . < . - . 
rien dire de la variation du rapport- qui commande les variations du 


facteur de réflexion diffuse 5. En l'occurrence, la diminution de &* 


quand la température augmente ne peut s'expliquer que si l'on admet 
que s diminue plus rapidement que @, c'est-à-dire que est une fonc 
tion décroissante de la température. : 
On voit la difficulté de l'interprétation du phénomène et aussi l'inté 
rèt qui résulterait de lPétude des variations de s et a en fonction des 
différents paramètres susceptibles d'agir sur ces deux grandeurs. 
11 faut enfin remarquer que l'interprétation de l'aplatissement de la 
bande d'absorption pour les gaz ne s'applique pas nécessairement aux 
solides. En effet, pour ceux-ci la structure fine des bandes de vibratio 
rotation a rarement été mise en évidence. car la rotation des molécule 
est gènée par les chocs des unes sur les autres. Il faudrait aussi tenir 
compte des vibrations du réseau cristallin [6]. 7% 
Actuellement l'étude du spectre infra-rouge des molécules à l’état 
solide en est encore à ses débuts et une analogie entre l’état gazeux et 
solide doit être faite sous toutes réserves. QE 


CHAPITRE V 


Études annexes. 


# 


émet it has à dvd te à dal ed des 


MESURE BU FACTEUR D'ABSORPTION DES FLAMMES. — La mesure de la 
température vraie 6 des flammes et de leur facteur d'émission reposs 
dans la plupart des cas pratiques sur la méthode de Kurlbaum [30]. e 

La détermination de 8 par la méthode de Kurlbaum peut être assez 
longue et même imprécise car, si le facteur d'absorption de la flamm 
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est petit, les deux courbes expérimentales se coupent sous un angle 
faible et le point d’intersection est mal défini. 

Si, au surplus, on veut appliquer la méthode dans un four en fonc- 
tionnement, on aura un flux parasite provenant de certaines parties du 
four qui viendra fausser la mesure. 

La méthode du flux incident modulé permet de tourner la difficulté 
en éliminant tout rayonnement parasite. 

Pour cela, on mesure directement le facteur de transmission r, de la. 


source /fodulsteur Lentille Femme 


/Fonochromsteur 


Amplificateur 


Fig. 17. — Mesure du facteur de transmission d’une flamme 
par la méthode du flux incident modulé. 


flamme. Si on admet que le facteur de réflexion de cette flamme est 
faib'e, le facteur d'émission :; en résulte aussitôt car : 


EI — Ty (1) 


Le dispositif expérimental utilisé est schématisé (Hg. 17). | 

Il comprend une lampe à ruban de tungstène (source) dont le rayon- 
nement est haché par un modulateur. Une lentille forme l’image de la 
source sur la fente d'entrée d’un monochromateur. Le rayonnement 
modulé tombe sur une cellule photorésistante au sulfure de plemb et 
le signal obtenu est amplifié avant d’être mesuré. On obtient ainsi une 
déviation D; de l’appareil de mesure. 7: 
* Sion interpose alors une flamme ayant un facteur de transmission +, 
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entre le modulateur et le monochromateur, le flux modulé transmis 
n’est plus que = +; ®. | 
Il s'ajoute évidemment au flux modulé transmis un flux continu dû 

au rayonnement propre de la flamme. La cellule donne donc une tension 
alternative et une tension continue, mais l’amplificateur accordé à 
125 Hz en arrête totalement la composante continue. On obtient ainsi 

sous l’action de ®’ une déviation D:. On a vérifié expérimentalement 
que l’ensemble cellule-amplificateur est linéaire. Dans ces conditions on 

peut écrire : 


D'=KE. 

D; = Kz,%, 
Ds 

7; D, . 


Une vérification du bon fonctionnement de l’appareil a été obtenue 
en interposant successivement entre la source et le monochromateur 
une série de 7 lames de verre identiques de même transmission : on 
vérifie que le rapport des indications 5 que donne l’appareil quand 
on interpose n — 1, puis nr lames, est constant et égal à +, facteur de 
transmission de la n°" lame et ceci même en présence d’une flamme. 

On doit avoir en effet en désignant par +- le facteur de transmission” 
de la flamme : | 


: 
D = K'tert td, $ 
D, = Krsrp, ; 
D | 
Dai Cou f 


On a également vérifié la linéarité à diverses longueurs d'ondes et: 
pour différentes valeurs de l'intensité de la source. 

La cellule au sulfure de plomb ne permet pas de dépasser 3 pe 
Evidemment on pourrait utiliser une pile thermoélectrique modulée 
à 13 Hz comme dans les mesures par réflexion. Mais le prix de revient. 
de ces piles est très élevé par rapport à celui d’une cellule. Si de plus 
on considère qu’un corps noir à 1 800° K (1 527° C) a rayonné 72 p. 100: 
_de son énergie entre o et 3 y, son maximum très accusé se situant à 
1,5 y environ, on comprend que la méthode du flux incident: 
modulé utilisant comme détecteur une cellule peut rendre des services 
dans l'étude des flammes industrielles tout en ne demandant qu’un 
appareillage simple. 3 

ABAQUE POUR RÉSOLUTION DE LA RELATION © — % = + loge €. — Ad 
cours de déterminations de la température vraie T à partir du facteur. 


| 
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Pt: ; 
d'émission &; et de la température de brillance S d’un corps, nous avons 
été souvent amené à résoudre la relation indiquée. 


Le calcul est fastidieux et se prête à des erreurs. Nous avons sim- 


plifié la résolution en établissant un abaque qui repose sur les deux 
remarques suivantes : 


1) La relation : 


I 
T — (2) 
peut être résolue à l’aide d’un abaque à supports parallèles et points 


alignés, en portant sur les supports, en sens inverse, les quantités + et % è 
2) La relation : 


S GORE 4 (3) 


C3 
estimmédiatement résolue par un faisceau de droites de pente —: , l'axe 
2 


vertical descendant des X portant des quantités proportionnelles à 
log. :;, mais étant gradué en valeurs de E. 


Cet abaque permet une résolution rapide de l'équation quand on 
connaît deux des trois paramètres S, T ou e, et ceci pour des valeurs 


quelconques de À. 


COMPORTEMENT DES RÉFRACTAIRES VIS-A-VIS DES FLAMMES TRANSPARENTES. 

— La méthode du flux incident modulé permet de mesurer le facteur 
- de réflexion des réfractaires et d'émission des flammes sur l’ensemble 
du spectre infra-rouge. 

Cette méthode devrait conduire à des résultats qui n’ont pu encore 
être mis en évidence faute de données expérimentales, dans l’étude des 
échanges thermiques entre flammes et réfractaires. 

La discussion qui va suivre a pour but d'illustrer ce point de vue. 

On a représenté sur la figure 18 l'émission spectrale b; d’un bec Bunsen 
étudié par divers auteurs, dont Ives Kingsbury et Karrer [14]. 

Sur la même figure on a tracé la courbe d'absorption de l’échan- 
tillon n° 1 (silice blanche) déterminée expérimentalement et la rela- 
tion : 


a permis de tracer point par point la- courbe b; du rayonnement absorbé 


par le réfractaire aux diverses longueurs d’onde. . 
Une intégration graphique donne le facteur total d'absorption *, du 
réfractaire pour le rayonnement du bec Bunsen : 


ê 4, DOUT 

Ap —= = Ne 
| - Î oxdA 
| 0 
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L'intégration effectuée entre o et 9 p. a donné la valeur : 
ap —= 0,80. 


On peut faire les mêmes tracés et le même calcul pour le rayonne- 
ment d’une flamme qui se conduirait comme un corps noir à 1 9000 K 
par exemple (1627 C). On trouve alors un nouveau facteur total 
d'absorption « du même réfractaire pour ce rayonnement « noir » 
FRAC 


&xy — 0,51: 


RAYONNEMENT DES FLAMMES TRANSPARENTES 


Courbe m1 Absorption Ex pour Ech (silice blanche) 
= n°2 Emission d'une flamme de Bunsen 
n3 Rayonnement absorbe par le refrectaire 


Fig. 18. — Comportement d’un réfractaire silico-alumineux 
vis-à-vis d’une flamme transparente. 


Ainsi, il existe une grande différence dans le comportement de ce 
réfractaire vis-à-vis d'une flamme claire ou d’une flamme opaque. Ce 
résultat s'explique par le fait que le maximum de rayonnement de la 
flamme opaque se situe à 1,51 uw où l'absorption du réfractaire n'est 
que #,—0,48, alors que le bec Bunsen rayonne dans les bandes 
d'absorption de la vapeur d’eau et du gaz carbonique, en particulier 


entre /} et ñ 4 où l'absorption monochromatique du réfractaire augmente 
rapidement et atteint une valeur élevée (:; — 0,85). 


Il en résulte donc que, mis successivement en présence d’une flamme 
opaque puis d’une flamme transparente mais qui rayonnent toutes deux 
la même énergie totale, le réfractaire s’échauffera moins avec la flamme 
opaque et réfléchira alors plus d'énergie vers la charge. 

On comprend mieux ainsi l'intérêt qu’il y a à connaître la courbe 


La 
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spectrale de réflexion qui permet de prévoir le flux absorbé par le réfrac- 
taire vis-à-vis d'un rayonnement quelconque connu, alors que le facteur 
total d'absorption mesuré expérimentalement n’est valable que pour le 
rayonnement ulilisé au cours de la mesure. L'exemple ci-dessus montre 
que les variations de ce facteur en fonction de la nature de la flamme 
peuvent être importantes. 

{ndiquons ici que Naeser et Pepperhoff [21] avaient déjà mis en évi- 
dence, par des mesures directes, cette différence de comportement d’un 
même réfractaire vis-à-vis d’une flamme claire ou opaque. 


APPLICATION AU CALCUL D'UNE TEMPÉRATURE DE VOUTE DE FOUR. — Nous 

pouvons essayer de voir comment on peut retrouver par le calcul 
l'influence de la nature de la flamme sur la température de voûte d’un 

four. 

Pour cela nous reprendrons la méthode de calcul classique [30] mais 
nous tiendrons compte du fait que le facteur total d'émission du réfrac- 
taire n'est pas égal au facteur total d'absorption pour le rayonnement de 
la flamme. 

Un calcul tenant compte des réflexions multiples serait inextricable ; 
nous n'en tiendrons donc pas compte et, par conséquent, le résultat de 
notre calcul ne pourra avoir que la valeur d’une indication. Il sera 
d'autant plus valable que les facteurs d'absorption de la voûte seront 
plus voisins de 1. Nous devrons aussi supposer que le facteur d’absorp- 
tion de la flamme pour le rayonnement des parois est égal à son facteur 
d'émission. 

Nous nous placerons dans le cas de la voûte parfaitement calorifugée 
avec un bain se comportant comme un corps gris. 

Désignons par : 


0 : la température de la flamme, 
e : le facteur d'émission de la flamme, 
8, : la température de la voûte, 
a, : le facteur d'émission de la voûte, 
æ, : le facteur d'absorption de la voûte pour le rayonnement de la 
flamme, 
8, : la température du bain, 
-æ& : le facteur d'émission du bain. 
Nous devons avoir : 
Rayonnement provenant du gaz et absorbé par la voûte : 
Di ceb'a, 


Rayonnement provenant de la voûte et absorbé par le gaz : 


Py == cafe. 
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Rayonnement provenant de la voûte et absorbé par le bain - 
ds —sz fi — che 

Rayonnement provenant du bass et absorbé par k vote : 
Des — Su Nr — 2. | 
». Le rayonnement finalement cédé par les gaz à la voûte est égal: 
EE —e. 


Comme la voûte est parfaitement calonfugée, ce rayonnement « 
cédé au hain sous ke forme &,, — +... On a donc l'égalité : 2 


= Be — Puy — Des — ds BE 
EU — en annule — ct — eme — cf s 


ER mage — sf 


RE — 2) Fm 


“— 


Si nous posons - 

%S a, — Ka. 
Êr-- L'équation (4) devient : 

k EF ar —<# 
S— dr — y + 


» 


La température de voûte est Indépendante de son facteur d'émi is 
_ (réaltat bien connu), LS 

Cette température augmente lorsque K — Ÿ augmente. 

Si la Ramme rayonne sensiblement comme un corps gris où à : 


4% et Ke 1. 


Si as contraire il Se d'en Rome etes 
Bunsen, on peut avoir 2,2, et K=—> 1. 

Nous trouvons ce résultat bem à 
température d'une voûte de réfractaire ES 


- 
L. 
L : 
—— 


rayonnés sont égaux mais il n'est pas possible d'imaginer 
_ pératures À, de ces deux flammes, dont lame est cire at a 
que. sont égales. 
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Les surfaces des flammes étant supposées égales, nous devons avoir : 
e 0È — e,04. 
Pour ces deux types de flammes, l’expérience montre que : 
{ tu L Ee 
18,68, 


et les températures de voûte correspondantes, calculées d’après (5) 
deviennent : 
Flamme éclairante (K 1) : 


g'4 chi x1 —6,)64 
LT g1— a) +a ” 


Flamme transparente (K >> 1) : 


g''4 re Ke6, + œol1 — e1164 


VAT Et(I — 3) + as 
En comparant le numérateur et le dénominateur terme à terme dans 
les deux expressions, on s’aperçoit qu’on a bien : 


n>6. 
_ La voûte est donc plus chaude en présence d’une flamme transpa- 
rente. Sur le plan pratique ce fait signifie que la flamme opaque est la 


plus favorable du point de vue de la température de fonctionnement des 
réfractaires et de la transmission de chaleur au bain. 


CONCLUSIONS 


- Il paraît utile de résumer tout d’abord les points qui semblent acquis 

à la fin de cette étude : 

Il ya bien une zone à forte émissivité dans l’infra-rouge pour les 
. réfractaires silico-alumineux, On peut même préciser que les réfrac- 
» taires blancs à forte teneur en SiO, ont une zone à facteur d'émission 
voisin de 1 à partir de 5 &; on retrouve cette zone à partir de 7 4 pour 
ceux à forte teneur en Al;:0:. 

Toutefois le facteur d'émission est pratiquement constant et assez 
voisin de 0,5 entre le visible et 3 y pour les différents réfractaires 
étudiés. 

La présence de Si0, se manifeste par une bande de réflexion à 9 y, 
celle de Al;0; par une bande à partir de 12 y, mais ces bandes sont 
sans influence sur le rayonnement des réfractaires à température 
élevée. On notera la très forte réflexion des cristaux de corindon à 12 4. 

| La forme des courbes de réflexion diffuse explique facilement la 


CVS € OR 
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diminution du facteur total d'émission des réfractaires quand la tem- 
pérature s'élève, la valeur plus élevée de ce facteur pour les réfractaires 
à forte teneur en SiO, vis-à-vis de ceux à forte teneur en Al:0;, et enfin 
le facteur d'absorption plus élevé pour le rayonnement des flammes 
transparentes que pour celui des flammes opaques. EL. 

Ces résultats ont été acquis par l'emploi de la méthode du flux inci- 
dent modulé utilisable aussi bien en réflexion qu’en transmission. 
L'intérêt de cette méthode mérite sans doute d’être souligné. 

Dans le domaine des questions qui ont été soulevées nous trouvons 
d'abord les écarts entre la courbe de réflexion spectrale d’un réfractaire 
de silice pure et celle du quariz sous forme de monocristal. : 

La théorie de la réflexion diffuse que nous avons proposée pourrait 
expliquer les anomalies constatées si elle se trouvait vérifiée expérimen- 
talement par l'étude de la diffusion et de l’absorption sur des lames 
taillées dans les réfractaires. 

Elle aurait l'intérêt de démonter le mécanisme de cette réflexion et 
de substituer des paramètres physiques bien définis comme l'indice 
de réfraction ou l'indice d’extinction à des notions moins précises telles 
que la nature et la couleur des corps. 

S'il se confirmait que le facteur de réflexion diffuse soit une fonction 
facteur de réflexion r 
coefficient d'extinction # 
rait prévoir, pour les cristaux connus, leur comportement à l’état de 
poudre agglomérée comme dans les réfractaires. Le raisonnement 
conduirait à rechercher pour les réfractaires réfléchissants des consti- 
tuants transparents et à indice de réfraction élevé dans l’infra-rouge. 

Une étude approfondie de la diffusion dans les solides est sans doute 
souhaitable. 

Un autre problème est la diminution du maximum de la bande de 
réflexion sous l’action d’une élévation de la température, résultat qui 
paraît être en contradiction avec ce que nous savons du comportement 
des gaz, mais dont on peut trouver une explication par la théorie de la 
réflexion diffuse. 

En ce qui concerne les fours industriels il semble qu’on devrait 
s’efforcer d'accorder au mieux la flamme et le réfractaire pour aug- 
menter la transmission à la charge par rayonnement. C’est ainsi que le 
choix du réfractaire destiné à la voûte d’un four devrait porter sur un 
corps réfléchissant le mieux possible le rayonnement de la flamme 
utilisée. Au contraire pour un échangeur, par exemple un réchauffeur, 
on devrait choisir un réfractaire absorbant. £ 

Toujours dans cette voie, il est souhaitable que les études portant 
sur l'augmentation du rayonnement des flammes transparentes par 
carburation ou même par injection de particules solides soient poursui- 
vies afin d'augmenter le rayonnement de ces flammes dans la zone du 
maximum d'émission du corps noir à la même température, zone qui 


croissante du rapport des monocristaux, on pour- 


€ 
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se trouve précisément située dans la partie du spectre où la réflexion 
. des réfractaires usuels a encore une valeur élevée. 

Parallèlement il faudrait que la recherche de réfractaires réfléchissants 
soit entreprise en étudiant les propriétés optiques des minéraux dont 
on peut disposer industriellement et en agissant sur les paramètres 
géométriques en cours de fabrication : porosité faible, poudre aussi fine 
que possible. Il ne faut cependant pas se dissimuler que ces efforts ne 
donneront de résultats que dans les fours où l’atmosphère est suffisam- 
ment propre et inerte vis-à-vis des réfractaires pour ne pas modifier 
sensiblement leurs propriétés de surface, mais l’avènement des fusées 
- et des satellites artificiels doit ouvrir un vaste champ d’applications aux 
recherches sur le rayonnement des réfractaires. 
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INTRODUCTION 


- L'objet de ce travail est l’étude de la diffusion faible des rayons X 
par un cristal de fluorine (CaF:2). 

Cette diffusion, observée entre les réflexions sélectives de Bragg et 
analysée pour la première fois par J. Laval (23), étant provoquée par 
l'agitation thermique et par l’effet Compton, il est possible de tirer de 
son étude des renseignements sur les oscillations atomiques dans un 
cristal (Waller (45); Laval (4); Born (6)) et aussi sur la diffusion 
Compton produite par les atomes du milieu cristallin. 

MM. P. Olmer (35), H. Cùrien (13), H. Cole et B. E. Warren (7) (8), 
R. E. Joynson (21), P. Mériel (34', E Jacobsen (20) et C. B. Wal- 
ker (43) ont, par la suite, étudié l'agitation thermique dans les cristaux! 
d'aluminium, de fer «, de laiton £, de chlorure d'argent, de zinc, de 
sel gemme, de sylvine et de cuivre. 

G. N. Ramachandran et V. A. Wooster (41) et leurs élèves (4o) (38) 
utilisent maintenant systématiquement celte technique pour mesurer 
les constantes élastiques de cristaux dont les tailles ou les formes ne 
permettent pas d'utiliser d’autres méthodes. 

L'intérêt de l'étude de la diffusion par la fluorine provient du fait qu'il 
est possible, d’une part d'obtenir des renseignements sur les oscilla- 
tions atomiques « principales » ou « optiques » responsables de l'effet 
Raman et de l'absorption infra-rouge, d’autre part de mesurer le pou- 
voir diffusant par effet Compton car la diffusion produite par l’agita- 
tion thermique. en général très faible, est calculable a priori. 

Dans une première partie, nous rappellerons l'essentiel de la théorie 
de la dynamique cristalline et nous en ferons une application au cas de 
la fluorine. Nous étudierons comment la symétrie du milieu cristallin 
s'inscrit dans la matrice de Fourier et règle les vibrations du réseau. 
Nous proposerons un champ de force interatomique simplifié pour le 
cristal de fluorine. 

Une seconde partie décrit les appareils utilisés et traite du principe 
des mesures et des procédés d'analyse des données e .périmentales. 
Nous discuterons les résultats obtenus. : 
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PREMIÈRE PARTIE 


Application de la théorie 
de la dynamique cristalline à la fluorine. 


1) Symbolisme et définitions. — Etudier la dynamique d’un cristal 
tparfait c’est tenter de définir le champ de force qui règne dans le cristal 
et de calculer les grandeurs caractéristiques, fréquences, amplitudes, 
phases, des oscillations atomiques qui en sont la conséquence. De nom- 
-breuses études (Born (4) ; Laval (26)) ont été consacrées à cette ques- 
tion ; nous rappellerons seulement l'essentiel de la théorie de la dyna- 
mique cristalline. 


La position d’un atome m, j situé dans le motif cristallin » en 
position 7 est définie par la somme des 3 vecteurs : 


— > > — 
D — : m 
T; —=m+] +u; 


— — ; 
m= Ÿ mia; (i==1,2,0) 
î 
(#2, 1,0, 1,2, …..); 
> , yo QT . . 
les vecteurs à; étant les périodes du milieu cristallin ; 


— Pt Ô 
m va de l’origine du réseau (nœud o, ©, o) au nœud (71, M2, m3) 
contenu dans le motif cristallin mn : 


J =D ja: j<i- 


> s . , L. ; 

J va du nœud (m,, m2, m3) à la position moyenne de l'atome y dans 
le motif cristallin. 

es . . . 

u” est le vecteur élongation qui va de la position moyenne de 
l'atome m, j à sa position instantanée. 


— + 
Faisant usage d’axes de coordonnées rectangulaires Ox, (a= 1, 2, 5}, 


> > > 
V, sera la projection orthogonale du vecteur V sur l'axe Or, ; u, est la 


masse de l’atome j ; on notera X la grandeur complexe conjuguée dela 
grandeur X. 
ARE : : 
Si M est une matrice d'éléments m;, M sera la matrice transposée 
NA 4 Loan i 
d'éléments mn} — m;. 
* L'énergie potentielle du cristal W peut toujours se décomposer en 
une série dont les termes successifs sont les sommes des énergies 
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potentielles mutuelles de deux atomes, de trois atomes, ... de n ato- 
mes : 
LA # 
We me + Yu? + ur (1) 
mp mpq 
jk jkl 


Les indices y, k et / courent de 1 à g, s’ily a g atomes par motif cris- 
talüin. | 

Les indices m, p et q courent de 1 à n, s'il y a r motifs cristallins 
dans le cristal. 


Le signe ” sur la somme indique qu’il faut exclure de ces sommes les » 


+ + + + > + ++ + — —= 
termes pour lesquels :m+7=—p+k;p+k=gq+l;q+l=m #+y. 
Développant cette énergie potentielle en série de Taylor relativement 


x LA 
aux composantes (u”* — u?) des déplacements relatifs des atomes my 


et pk, on trouve, compte tenu du fait que les atomes dans les positions 
moyennes sont en équilibre : 


W—A—" \ çmp u” ns 
—— +: FU ge k ee 


2 
mpjhas %À 


le coefficient cf, étant particulier et tel que : 
af x 


Les coefficients c#? sont les composantes d’un tenseur du 2° ordre 
af 
deux fois covariant et symétrique en « et 8 (Laval (28)); de plus, 
FAO 
Le symbole C”? rappelle que ces coefficients ne dépendent ni de m 
QQ 4 / . . » PR 
ni de p séparément, mais seulement de la différence (7-p). 


Les forces de rappel interatomiques sont déduites de l’énergie 
potentielle du cristal en supposant valable la loi de Hooke pour les 
déplacements des atomes dus à l'agitation thermique. La force de rap- 


me $ PRES : : 
pel globale F* appliquée à l'atome m7 a pour composantes : 


6 
nm m-p 
Es = Ÿc 2. ue (2) 
ne pk Œ (e 
on 3 ? = 
LES ONDES D’AGITATION THERMIQUE ; LA MATRICE DE FouRIER. — L’oscil- 


lation globale d’agitation thermique accomplie par un atome myj est 


disait à déttntrdc 
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Je LA e- . > 
. décomposable en oscillations harmoniques a», formant des ondes pla- 
- nes (Born (5)) : 


… T) j— AS Re nue Mae 
Qb,5 —=K{a/y Hj. EXP. | 2UF| Vol — D(m ee J) ; (3) 
CRÉES 
; Y 
| Cp exp. 279. 
Je 
D est le vecteur d'onde (perpendiculaire au plan d'onde) : 
; # 
5 FDF = ax (À, longueur d’onde). 
: {7 est le vecteur amplitude de l’oscillation des atomes en position 7. 
- Les phases 2r2/ tiennent compte du fait que la proportion de l’onde 
F: 15 Pa P q PF6p 
’n'est pas uniforme à travers le motif cristallin. 
* Les composantes harmoniques de l’oscillation globale d’un atome 


“sont pilotées par des vecteurs égaux aux translations du réseau de- 
“Gibbs; les plus petits de tous ces vecteurs d'onde appelés vecteurs. 
d'onde fondamentaux (Laval (27)) sont contenus dans la première zone: 
kde Brillouin si leur origine est prise au centre de la zone. 

- L’oscillation globale de l'atome my est alors : 

EL 


an — Yan ; 
_ D,y 

Y= 1, 2, 8, ..., 3g ; D prend toutes les valeurs des vecteurs d’onde 
principaux. 
» En appliquant le principe de d’Alembert aux oscillations harmoni- 
“ques (3), nous trouvons : 
. 


w?. ( + Dress Oo = (4} 
kB 
Œ— #2, 3; J—1; MERE 
” 3q équations linéaires où les €, sont les inconnues et dans les- 


uelles 726 est ainsi défini : 


_Les coefficients y/* sont déterminés par la structure du milieu cris- 
1lin et le vecteur d'onde. Comme nous faisons usage de coordonnées 
cartésiennes on peut les envisager comme les éléments d’une matrice 
iermitienne d'ordre (3g X 3g), la matrice de Fourier (Born (6); 
Laval (26). Elle se décompose en g° matrices y” d'ordre (3 X 3). Les 


L 
3 
- 


3 

4 > > — 
| es pr 
È 

ta 

É 
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coefficients V43 sont symétriques en « et f, et dans un changemiese 
d’axes se transforment comme les composantes d’un tenseur deux fois. 
covariant. Notons que : 

ÿ5 


 Îk 
YA 


En symbolisme matriciel le système d'équations (4) s'écrit : 
(y + Iw?) — 0, 
où I est la matrice unité et Ÿ une matrice à une colonne d'ordre (3g XF} 
formée par les éléments oi le système détermine des grandeurs É, non 


toutes nulles si le déterminant : 
[y + lu |—o. (6) 
L’équation (6) est l'équation caractéristique de la matrice de Fou- 
rier ; elle est de degré 3g; le milieu cristallin supposé stable, elle 
admet 3g racines : w? (s—1, 2, 3, ..., 3q) toutes réelles et positives 
(Laval (26)), qui sont les carrés des pulsations des oscillations dirigées 


par le vecteur D. Les w? sont les valeurs caractéristiques de la matrice y ; : 
les €, en sont les vecteurs propres correspondants décomposables en 
g parties : ©, vécteur amplitude des oscillations atomiques. Seuls sont 
déterminés les rapports #,/pg et les différences gl — #6. 

Nous utiliserons aussi la matrice l d'éléments : 


ik Fe GT À : 
las = /(ui)yas. 


> RS 

Sur les 3g oscillations pilotées par le vecteur d'onde D, 3 sont dites 

« acoustiques », les 3g — 3 oscillations restantes sont dites « rapides » 
ou « optiques ». 


Les ondes acoustiques sont celles dont la fréquence tend vers zéro 
—_ 
avec le module du vecteur d'onde | D | ; leur vitesse de propagation 


garde une valeur finie. Pour | D | # o ce sont les ondes ultra-sonores 
qui peuvent se propager dans le cristal. Les ondes acoustiques sont res-* 
ponsables de la diffusion Brillouin. | 

Les ondes optiques sont celles dont la fréquence garde une valeur! 
élevée (la vitesse de phase devient infinie), quand le vecteur d’onde* 
tend vers zéro. Ces vibrations « optiques » sont responsables de l'effet, 
Raman et de l'absorption -dans l’infra-rouge des cristaux. 


Il) Influence de la symétrie du milieu cristallin sur sa dynamique. — 
A) Les opérateurs de symétrie du milieu cristallin permettent de 
définir les éléments indépendants de la matrice de Fourier. | 

Soit un opérateur de symétrie S qui amène les atomes mj et pk en: 
position m’}" et p’h’; on sait (Begbie et Born (2)), que si : | 


> >  — > + — 
O'+J —R)=S(o + j—k | 
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alors : 
b’ » @ 
Cork = (SC) 38 
aê 
donc : 
TE V'iscr ne EU ei me EE 
Tag = 2 (SCaS)as. exp. ! 227 D[S(b + y — k)] |. (7) 
1 b 
Cette relation peut lier simplement F7 à [2% ainsi qu'on le verra 


Z 
L 
ä 
e 
. 


sur des exemples. 


Exemples : 


CR 


> — — 
(+7 K7) 


S 


— I () 0) 
0 —I () 
() O0 —1 
DJ 
(SCS)ag = ik 


> —> — > —+ 
CES nn AR RE É 


+ Cette symétrie du milieu cristallin impose donc que : 


L+, “où … Na à ‘LES 
: 


"A 


ï 


DAV, 


, OI O0 ge GRO 
j Stores Sr cuol=$S"" 
: I 6: : 0 le) I le] 

- Posons pour abréger : 

4 

3 SRE . pb! ’ 

J Cik— Cap » Ce Ces 

; af a 6 

2 

- Nous avons : 

: 

, ' 
E C22 OC23 Co Cy Cr 
Ê = b! ! , 
+ (SCx )=T] Css Cas Ca [Cry] Cu Co 
| 
ie Ci2 Cys Cat Cu Ca 
k 


Cat /14 0) 
L'o 


2h Midas | 0 an side 


ii 7 


Par conséquent Cas = Ca/8" si a’ et B’ se déduisent de 
mutation circulaire : 12—>3—1. 


1) Pour une inversion centrée sur l’origine des coordonnées : 


_ 


k). 


(8) 


2) Pour une rotation de 2r/3 radians autour de l'axe x, =: —%3: 


a et B par per- 
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> — 
De même @ Lr ee S(b + j — k) a pour composantes : 
DER 


— — — me : di 
Posons : 21D—5d;5— 27% | D | ; g:, g2, ga Sont les cosinus direc- 


ÆS 
teurs de D ; alors : 
ed ; exp.[is(giTe + als + Qatu)], 
b a” 
mais : 


ri Ye, exp [is(quæi + gas + qus)]- 
b GC 


Un axe de symétrie d'ordre 3 dans la direction (Ti: —X: = &3) impose 
donc que Carr se déduise de ir n en permutant 1 ->Q2->Qa>Qus Si 
a’ et B’ sont déduits de « et 8 par la permutation 1 >2—3—1. 


tedué 


Si de plus cette opération amène des atomes / en position y, il suftit 


de calculer : 
T'# duquel on déduit l# et If 


LA duquel on déduit TX et RE -(9} 


Ces deux exemples montrent comment l'application des opérateurs » 
de symétrie du milieu cristallin permet de simplifier le calcul de la « 


matrice de Fourier quand le vecteur d'onde est en position quelconque 


par rapport au réseau. 


= “0 
B) Sz le vecteur d'onde D est parallèle à un axe de symétrie « 
d'ordre n, les opérateurs de symétrie du milieu cristallin permet- \ 


tent de déterminer la forme réduite de la matrice y, associée à ce 
vecteur d'onde et les composantes non nulles des vecteurs propres € 


(s—1,2,... 3g) de cette matrice, donc de préciser la nature des 


oscillations atomiques pilotées par le vecteur d'onde D. 
Soit Sa une opération de symétrie du milieu cristallin qui conserve le 


vecteur D et amène des atomes en position y sur des atomes en position j : 
l'équation (7) s’écrira : 


Di = 2IS, GS), a8 XP: airD. HSE SAT 
Mais : 


DIS + —KI=S.DS+)/ =D 20 


3 


S, étant un opérateur orthogonal, Sa 1. 
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Donc 
ETS > — — 
las — dc} Ja exp air D.(b" Sp — k) 
b 


: re % (10) 
: ns: = Zis.cS kOn\a8 EXP r 217D D (D + 1e À) = (Sal Sn)8 


La sous-matrice y} d'ordre (3 X 3) est invariante par rapport aux opé- 
rateurs de symétrie du milieu cristallin $S, qui conservent le vecteur 
d'onde et amènent des atomes } sur des atomes }. 

Considérons l’opérateur S; 


23 10.460 
si=|0 Ex 0 | matrice d'ordre (9 X g) 
0 Sn 


- qui joue vis-à-vis de la matrice ; le même rôle que $, joue vis-à-vis de 
la sous-matrice y/*. 
L’équation : 

Yan = — Ds (15) 


AT AIR dis La NP ARPPNIRERRMESTT Lu Labs St 


peut s’écrire : 
(SrrnSn)Ce HT wit,. 


— ], il vient : 


M ot. 


ré Be Si. ue 


SL Sr SE, (1 2) 


Cette équation (12) comparée à (1 1) et sous hypothèse que w? est une 
Mn + 10? | = 0 montre que : 


Si: —#, Le 


puisque le vecteur {, n’est défini qu’à une homothétie près par l’équa- 
_tion (11). 
: De “RS les Les de symétrie S_, qui transportent le vecteur 


La onde D sur — D, transforment la matrice de Fourier y, en la matrice 
; - complexe conjuguée y, et transportent les vecteurs propres &, sur les 


ste de à 


PT PU 


_ vecteurs propres Le 
En résumé, S étant un opérateur de symétrie qui amène des atomes.y 


sur des atomes J : 


SD—D, Sy et SE.) 
-et si : ; (13) 
| DD Sie y et SRE, 


» 
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Remarque. — Si l'équation caractéristique | ÿr + Iw? | —0o admet 
une racine multiple d'ordre m, les m vecteurs propres ; (11,2...) 
associés à ces racines égales sont indéterminés à ceci près qu'ils sont 
orthogonaux aux autres vecteurs propres Er(s=m+i,m+2,..…, 34) 
de la matrice y,. Ils peuvent être choisis orthogonaux entre eux. Les 
formules (13) ne peuvent que mettre cette indétermination en évi- 
dence. 


C) Choix des axes de coordonnées pour calculer la matrice Y1.— 
Pour résoudre l'équation séculaire : 


Ya + Jw? | —0, (14) 


on cherche une forme du déterminant (14) telle que celui-ci d'ordre 3g 
puisse se décomposer en un produit de déterminants d'ordres inférieurs. 
Il faut pour cela que la matrice y, prenne une forme réduite, grâceaux 
choix des axes par rapport auxquels elle est calculée. 

Compte tenu de l’invariance des sous-matrices y7* par rapport aux 
opérations de symétrie S, (10), on sait que les équations : 


to (Sa Se 


permettent de déterminer a priori des égalités du tvpe suivant entre 
les éléments de la matrice y : 


Ur: jk HUE Ê 

Yna8 =  Ynag Ce qui n'apprend rien (15) 
'j j AE ÿ . I 

Wa = Yna8 ce qui impose que Yna8 soit nul | É 

Yna$ == Eve ce qui impose que V7 EE Ynab (16) 


Les deux premières égalités (15) sont la conséquence d’opérations de 
symétrie S’, qui conservent sans les échanger entre elles les directions 


des axes des coordonnées. Les opérations S, sont les seules opérations 
de symétrie qui, après les rotations autour de l’axe de symétrie d’ordre n 
. > . . . 
qui porte le vecteur d'onde D, permettront de déterminer a priori de 
nouveaux éléments nuls des matrices y#*. Les opérations de symétrie 
représentées par S, sont des mirages dans les plans du trièdre de réfé- 


= 
rence contenant le vecteur D. 


L'axe Ox, élant choisi en direction de l'axe de symétrie d'ordren 


: > 

qui porte le vecteur d'onde D, on aura donc intérêt à choisir les 
axes Ox;, et Ox; de telle sorte que les plans x;Ox: et x;Ox, soient 
des plans de symétrie du réseau cristallin. ES 


Les égalités du type (16) sont la conséquence d'opérations S, qui 
échangent entre elles les directions des axes de coordonnées. 


"ni: Vos a LE 
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Des égalités du type suivant : 


"5 LIk + L' : , 
Ya8 — Y:8 Ce Qui impose que Yas soit réel 
MIS TRES 3 Se ae 
YaB — — Y28 Ce Qui impose que Y28 Soit imaginaire pur | (17) 


HR FE NE jk —jk 
Yô — © Yas ce qui impose que y,5— + sg 


sont la conséquence d'opérations de symétrie S_,. 
Les égalités (15) (16) (17) permettent de dénombrer les éléments non 
nuls et distincts des matrices y et de déterminer ainsi une forme 


réduite de la matrice y, grâce à un choix judicieux des axes de coordon- 
nées. 


IT) Dynamique d'un cristal du type de la fluorine. — A) LE RÉSEAU 
DU FLUORURE DE CALCIUM (O5 — F5»). — On prend en cristallographie la 


maille cubique à faces centrées représentée par le cube d’arête 
eo 
d—5,,51 A. Cette maille a la symétrie du réseau. C’est une maille 


X, Fig. I. 


quadruple de la maille élémentaire. Nous posons vu = d#/h, v étant le 
volume de la maille élémentaire. 
Il sera fréquemment fait appel au réseou réciproque du réseau pri- 
mitif, dit réseau polaire. 11 est du type « cubique centré », l'arête du 
cube ayant pour longueur 2/d (fig. 1). Les translations élémentaires de 


34h DANIEL CRIBIER 


ce réseau sont A4, A, A3, représentées arbitrairement à partr du 
nœud 111. On sait que Aa; — à;; (à, symbole de Kronecker). 

On choisira comme axes de coordonnées Ox:, Oxe, Oxs, les axes 
quaternaires du cristal et du réseau réciproque. L’atome calcium (7=—1) 
du motif cristallin (000) est à l’origine des coordonnées. Les atomes 
fluor (j—2 et j —3) de ce même motif sont sur l'axe ternaire in 
symétriques par rapport à l’origine et distants de cette origine 
de d\/3/h, l'atome fluor / — 2 ayant pour coordonnées (d/4, d/4, djh): 


L'espace réciproque est divisible en premières zones de Brillouin 


209 2088 


centrées sur chaque nœud du réseau polaire. Ce sont des polyèdres 


ayant pour faces les plans médiateurs qui joignent le nœud pris pour 
centre de la zone aux nœuds voisins. Ces zones sont, dans notre cas, des 
cuboctaèdres, de volume 4/di. 


B) PROPRIÉTÉS GÉNÉRALES DE LA MATRICE DE FOURIER D'UN CRISTAL DU 
TYPE DE LA FLUORINE. — Le motif cristallin comportant 3 atomes, la 
matrice de Fourier est une matrice d’ordre (9 X g). Chaque vecteur 


d'onde D pilote 3 oscillations « acoustiques » et 6 oscillations 
« optiques ». 

Les opérations de symétrie données en exemples au paragraphe II A 
permettent de calculer la forme la plus générale de la matrice de Fou- 


rier. Sur ses 81 coefficients, seuls sont à expliciter les 8 coefficients sui-… 


vants : 


vi et pour Ft Tr ouate] = LR 


On démontre que les oscillations de l'ion calcium pilotées par un : 


vecteur d'onde quelconque seront rectilignes ; et que les oscillations 
des ions fluors pilotées par ce même vecteur d’onde seront, en général, 


elliptiques, les atomes } — 2 et jy —3 parcourant la même ellipse, mais 
en sens inverse. 


> 

C) LES FORMES DE LA MATRIGE DE FOURIER POUR DES VECTEURS D'ONDE D 
EN DIRECTION DES AXES DE SYMÉTRIE DU MILIEU CRISTALLIN. — En résumé 
d’une étude de l'influence de la symétrie du milieu cristallin sur les 


. . . . , ER 
oscillations atomiques pilotées par des vecteurs d’onde D parallèles aux 
axes de symétrie, on peut dire que : 


1° Les oscillations atomiques pilotées par un vecteur d'onde parallèle 


à l'axe quaternaire au à l’axe ternaire sont rectilignes, longitudinales 
ou transversales. 


2° Les oscillations de l’ion calcium pilotées par un vecteur d’onde 


parallèle à l'axe binaire sont rectilignes, longitudinales ou transver- 
sales ; les oscillations des ions fluors pilotées par ce même vecteur 
d'onde sont plus complexes : l’une est rectiligne transversale, les deux 
autres sont elliptiques dans un plan perpendiculaire à la première. 


Len 
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—+ 
D) Les oscILLATIONS PRINCIPALES | D | —0. — La matrice de Fourier 


ÿ À ES LA #2) 
associée au vecteur d'onde | D | — 0 est réelle. Nous la désignerons 
par yo. Les deux racines différentes de zéro de l'équation : 


[Yo + Lu? | —o (18) 
sont les carrés des pulsations des oscillations prin- 
cipales. Les réseaux d'atomes congruents oscil- 
lent sans se déformer les uns par rapport aux 

. autres. Ce sont des oscillations stationnaires. 
A la racine w?— 1/p2 (1,1? + 21%) de l’équa- 
tion (18) est associée la solution : 


ANT ANDERNOS TT 


RTE 0 (x — 1,2, 3) 
du système d'équations linéaires d'ordre 9 : 
(ro + lu) = 0. (19) 
. Cette oscillation principale est ainsi caractérisée 
(fig. 2) : le réseau des ions de calcium reste au 
repos. Les réseaux des ions de fluor } —2 et Fig. 2. 
J =3 oscillent rectilignement en opposition de 
phase, symétriquement par rapport au réseau des calciums, le vecteur 
amplitude ayant une orientation arbitraire. Ce type d’oscillation est géné- 
rateur de la raie Raman, n —322 cm! (Press (39)). 
A la racine w?—T,!? (1/u2 + 2/u1) de l’équa- 
tion (18) est associée la solution : 


pe Gt et CH (a—1, 2,3) 


< du système (19). Cette oscillation principale est 
CS ainsi caractérisée (fig. 3) : les réseaux des ions 
négatifs y —2 et y —3 forment bloc et oscillent 


Ed | Den par rapport au réseau des ions positifs. 
Ce type de vibration crée une polarisation 


NE NE A PS 


2 électrique du cristal périodiquement variable ; 

€ on lui attribue la bande d’absorption dans 
l'infrarouge à 51,5 w (Parodi (36)). 

Remarque. — Les oscillations principales 

Fig. 3. ainsi définies sont des abstractions mathé- 


. matiques qui n'ont pas de signification phy- 
_ sique. Seules sont observables des oscillations progressives. 

En effet, la diffusion de la lumière (effet Raman) est la conséquence 
à de l'existence d'ondes élastiques du type « optique » pilotées par des 
vecteurs d'onde très petits mais non nuls: 


= I 
| D | Æ1/1000 X 3. 
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De même l'absorption dans l’infra-rouge résulte du fait que les ions 
qui forment le cristal vibrent en résonance avec le champ électrique de 
l’onde incidente — ce qui ne peut avoir lieu que pour des oscillations 
du milieu cristallin pilotées par des vecteurs d'onde petits mais non 
nuls et pour des vibrations du type «transversal » — c’est-à-dire dont le 
vecteur élongation est perpendiculaire à la direction de propaga- 
tion. 


De plus, pour faire ces calculs sur la matrice y, on suppose évidem- 
ment que les coefficients de la matrice sont définis, et done que les 


séries px 5, sont convergentes. Or, dans les cristaux ioniques la 
b %P 
convergence de ces séries n’est pas assurée. On ne peut donc définir la 
matrice Yo. 
Pour tenir compte des faits expérimentaux. il est plus raisonnable de 


+ 
définir la matrice y; ayant pour éléments la limite pour D — o des 
éléments de la matrice y. La matrice y; est en général fonction de la 


direction d du vecteur d'onde; elle n’a pas la symétrie de la matrice Yo. 
La matrice y, nous permettra de relier les grandeurs connues, nombre 
d'onde de la raie Raman, fréquence de la bande d’absorption dans 
l'infra-rouge, aux constantes interatomiques qui seront explicitement 
introduites dans cette matrice y, si nous posons que la matrice y, déter- 


mine les fréquences « principales » du cristal au sens que donnent les 
expérimentateurs à ce terme. 


IV) Étude d’un champ de force simplifié du cristal de fluorine. — La 
matrice de Fourier n’est déterminée que si les coefficients c};"? sont 
a 8 


connus. Des hypothèses sont nécessaires pour calculer à partir des don- 
nées expérimentales les coefficients c}?. 
aê 

Nous décrirons le champ de force qui règne à l’intérieur du cristal 

par la superposition d’un champ tensoriel soumis uniquement à la 

symétrie du milieu cristallin et très rapidement décroissant avec la 


distance et d’un champ coulombien dont l’action se fait sentir à plus 
longue distance. 


A) PARTIE TENSORIELLE DU CHAMP DE FORGE. — Le champ de force 
tensoriel est, pour sa part, la plus importante, la résultante des forces 
de répulsion dues à la pénétration mutuelle des atomes et des forces de 
Van der Waals entre atomes très proches voisins. 

Pour le déterminer, nous calculerons les coefficients cÿk qui le décri- 

a 6 
vent en les reliant à 5 constantes macroscopiques qui sont les 3 cons- 
tantes d’élasticité C11, Ci, C4, et les deux fréquences propres connues 


L 
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® 4 NE , . . , 
du cristal : la fréquence d'absorption dans linfra-rouge, la fréquence 


Raman. Nous pourrons déterminer 5 constantes c}? du champ de force 


a ê 


> tensoriel. 


ie Sd re os 


NC 1 ho de Dh) 


FDL à 


FORT TER 


SL LÉ 


Un atome } — 1 de calcium est entouré par 4 premiers voisins y — 2 
et { premiers voisins / — 3, soient 8 atomes de fluor qui sont à la dis- 


Fig. 4. 


tance di — dy3/4 de l'atome calcium sur les axes ternaires du cristal. 
Le tenseur C; ,: relatif au couple indexé sur la figure 4 est : 


4 cn Bi 
Ci 12 = Ba 4 En 
Bi on œ 


Un atome j—1 de calcium est entouré par 12 seconds voisins 


j=1 qui sont à la distance d, — d\/2/2 sur les axes d'ordre 2 du cris- 
tal. Le tenseur C:, relatif au couple indexé sur la figure 5 est : 


2 0) O 
Gaarih on Ps we 
o y2 2: 


Un atome J—2 de fluor est entouré par 6 seconds voisins J = 3 


(atome de fluor) qui sont à la distance ds — d/2 sur les axes d'ordre mn 


du cristal. 
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Le tenseur C: 2, relatif au couple indexé sur la figure 6 est : 


da Le] oO 
Cs23 T0 €: vw]. 
OL: se; 
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_ Mais on peut prévoir d’une part que le coefficient «> sera petit par 
. rapport aux coefficients $; et y, qui ne seront pas très différents l’un 
de l’autre et d’autre part que les coefficients £, et ° seront petits par 
rapport à 02. 
On peut donc supposer, pour garder au total cinq constantes, soit : 


tite à 2 dun deb à 


Ag— 0"; Ps — ya 
9 — 27% 0 
» ou : 
x @2 7e 0 Ba — Ya 
% 
2 2 — 2 — 0 
F4 
D OU : 
î m0; fi#yi 
À EE - OÙ 


” L'atmosphère électronique des ions F— distants de d/2 occupe un 
volume plus grand que celle des ions Ca** distants de d\/2/2. Les 
. atmosphères électroniques des ions F— se pénètrent mutuellement plus 
- que celles des ions Ca++. Pour décrire les forces de rappel entre les 
' ions F— proches voisins on doit donc garder au tenseur C2, le plus 
- grand nombre possible de composantes à déterminer. Nous avons donc 
- choisi la première hypothèse qui conserve deux composantes distinctes, 
-_ à, ete; au tenseur C:23. Nous avons tenté d'utiliser les autres hypo- 
- thèses mais elles conduisent à des résultats numériques peu satisfai- 
» sants. 3 x 
| Nous avons donné (Cribier (12)) l'expression littérale des coefficients 
- de la matrice de Fourier y tenant compte de l’action des quatre pre- 
ni voisins sans faire aucune hypothèse sur le champ de force. Avec 

les hypothèses que nous venons d'introduire, en ne tenant compte que 


. 


des deux premières séries de voisins et si nous posons : 


— 
s,=r.d. | D | qui, 


— 
qua = 1, 2, 8) étant les cosinus directeurs du vecteur d'onde D par 


rapport aux axes quaternaires du cristal, il vient : 


D — 81, — 482 (1 — cos 253 COS 264 + 1 — COS 25, COS 262) ; 
TH — — AB: sin 20, sin-263 ; 

D — (hay + 202 + 4e); PE 

L'— Hay (cos 5, cos 52 Cos 03 + sin 6; SiN 62 SIN 63); 

TE — — 49, (cos 5, sin 62 sin 63 + { Sin 64 COS 62 COS 63); 

LE — 25, cos 201 + 2e, (cos 292 + cos 263); 


LÉ — — je; sin 26. 


390 DANIEL CRIBIER 


B) PARTIE GOULOMBIENNE DU CHAMP DE FORCE. — S'il est raisonnable 
de penser que les forces de rappel interatomiques, dont la cause est la 
énétration des atmosphères électroniques des atomes du cristal sont 
néglixeables quand la distance entre les atomes est supérieure à d/2, 
c’est-à dire quand les atomes ne sont plus en contact, il est par contre 
nécessaire, pour évaluer les forces de rappel ayant pour cause le champ 
coulombien et donc la polarisation électrique du milieu créée par les 
déplacements des ions du cristal, de considérer les interactions entre 


des ions plus éloignés. 
b 
Calculer une à une les parties coulombiennes des termes c75 que 
> D 


b - . . 
nous noterons Cc/# serait fastidieux et inefficace puisqu'il faut les 
PF 


Fig. 7. 


ik . . Fa, Le 
regrouper dans les termes y4,3 (partie coulombienne des coefficients de 


la matrice de Fourier) pour déterminer les oscillations d’agitation ther- 
-mique du cristal : 


j 3 > + > 
Do D Ci exp .2ix(6 +jJ—k). 
b 


Comme nous voulons calculer les matrices de Fourier attachées à des: 


gi : : RAT . 
vecteurs d'onde D en direction des axes de symétrie du cristal, la som- 
mation sur b peut se décomposer en deux sommations : l’une faite sur 
tous les ions contenus dans un même plan réticulaire perpendiculaire 


> > + — 
à D, le produit D(b + y — Æ) aura la même valeur pour tous les 1ons ; 


A : = ° : De 
l’autre sommation est faite sur tous les plans perpendicutaires à D 


(Big. 7): 
: : b' 
TLaé — D'exp E iB{ Xc.i}) : 
T 
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B, désignant la distance de l'ion } considéré au plan x contenant les 
ions À ; b’ prenant les valeurs de b pour lesions Æ du plan + considéré : 


Bab 1e 2: s—>2r| D 


Nous calculerons donc, en utilisant la méthode de Madelung (32), les 
sommes suivantes : 


V b! We, 
: CEE 
ei / 0 NA] ? 
— | a Di — 2% Je D(AŸ — Je 


0 LME étant l'énergie coulombienne des ions (b’ k) et de l'ion (o, j) 
considéré. 
Nous posons que les ions Ca++ portent la charge 2Z et les ions K— la 
charge — 7. 
Notons que l'équation AW — o impose a priori l'égalité suivante : 
Lii=— (T2 + ré). 


C22 D 


Nous donnons ci-dessous les résultats des caleuls numériques effec- 
tués suivant celte méthode, pour deux directions du vecteur d’onde. 


Æ . LU 
1) Cas où D est parallèle à l'axe quaternaire. — Les coeffi- 


cients T/* sont évidemment soumis aux règles imposées par la symétrie 
du milieu cristallin. 


Conformément aux résultats des paragraphes II C et HI C, il suffit 


11 23 y 42 . . 2 Q n 12 £ 
de calculer Ley Fey Leyy et la partie imaginaire de l,,, dans les 
— 


— 
» axes ox, orientés par rapport aux quaternaires du cristal ox, comme 
« l'indique le tableau suivant : 


OT OT2 OL3 

OP se I 0 0 

, I LE 

| CÉSAR 0 Ve 7 
e , TL + 
ORPI E 0 Fe de 


—+ 
ox, est l’axe quaternaire qui porte le vecteur d’onde D. 


al Ze 87 en} 2 A\\e 
Due (4 — 16,17 sin? 6’ + 0,257 sin? 26’; 
2 —r# 2e DL; 
ne AU AA 
Annales de Physique, 1959 23 


6 0 5 ar dd, ne A RS SE tr à ré 


k 
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9 2 [8x ; , ’ 
23 ’ . 
Rés =_F$ + 3,16— 3,19 cos 26’ + 0,03 cos 4s ) € 
J Z? 2 
LU ES . 
La Die (16,71 cos 5’ + 0,05 cos 35°); 
PA TR TR RS EU SPA . ne 
here CT pour Jk— 11, 22, 33, 23; 
e LI RARES * | art STE 
Lio = — 5 [8,355cos5'+4 0,025 cos 35 —1(20,939 sin s'—0,285sin30°)]; 
—> 
DURE d 3 : $ 
s'—" LOS et V—=T— volume du motif cristallin. 
2 = 
ri LR : > À 
2) Cas où D est parallèle à l'axe ternaire. — 1 suffit de calculer ê 


1H prés pi 
E I Il 


c344? - Cat  C344? 


ternaires du cristal ox, comme l'indique le tableau suivant : 


0Z1 OT? 
0. es = 
Rae Vs Te 
OL: 0 S 
Me V2 
OL, Fa =: 
ee Te de 


(4 , Los . , € 
ox, est l’axe ternaire qui porte le vecteur d’onde D. 
Z? |, 8x . 
EE =—— (4 4 — 4,988 sin? 26”) 2 


ES EE 


ca11 Sans AR NEA ’ 
LB, = — 7 (8,438 cos 25°’ — 0,062 cos 65’) ; 
= — re 438 cos 25°” — 0,062 cos 65’°) ; 


42 


dans les axes 07° orientés par rapport aux axes qua- 


2? . . ë 
Leu = 7% [22,4 cos 6° —5,76 cos 35°” + 0,12 cos 55° + (22,4 sin a”! 


+ 5,76 sin 36°’ + 0,12 sin 5o’’)]; 


: Et 
DÉS VS EPS AT NEA 
TT ENRIS 2 ‘3141? Sy | de 


Ces calculs numériques ont été confrontés avec ceux faits par Keller- 
mann (22). Kellermann avait calculé par une méthode dérivée de la 
méthode d’Ewald les coefficients de la matrice de Fourier du sel 
gemme (CINa). Les parties communes de nos calculs et de ceux de 


Kellermann sont en accord au centième près. 


Remarque. — Dans le calcul des coefficients fées n’interviennent 
que des plans, dont la distance à l’atome mJ, sur lequel est exercée la 
force de rappel, est au plus égale à d. La contribution des plans plus 


DIFFUSION DES RAYONS X DANS LA FLUORINE 303 


PS PAT ST TN EU 


éloignés est négligeable. D'autre part, la méthode de Madelung sup- 
pose que le plan chargé qui crée le potentiel est un plan infiniment 
grand, c’est-à-dire que ce plan doit avoir des dimensions très grandes 
par rapport à la distance du plan au point auquel on calcule le poten- 
tiel créé par le plan et ses dérivés. On voit ainsi que les sommations 
effectuées pour le calcul des coefficients Las s'étendent à des atomes 
contenus dans un cylindre dont la génératrice est parallèle au vecteur 
d'onde et dont le rayon de base est très grand par rapport à d, arête de 
la maille cubique. 


an fie ne a an étant Gé fie à Vas 2 


Lan 


NÉE 


ia 
Be 


C) INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS OBTENUS À L'AIDE DE LA MÉTHODE DE 
“ SOMMATION DE MADELUNG : CALCUL DU CHAMP EFFECTIF OU CHAMP DE POLARI- 
“'SATION DES ONDES DE GRANDE LONGUEUR D'ONDE. — La force agissant sur 
l'ion m, j supposé fixe, quand tous les autres ions sont déplacés, a pour 


“composantes suivant nos définitions : 


m m-p 8 
Li VC Us 
a dd af k 
(à 
ph£ 


Si nous supposons que tous les ions k effectuent le même déplace- 
ment u, il vient : 


RS SL à 2) 


m #E 
Hi d'roeus. 
x k8 


# La force de rappel qui s'exerce sur un ion Ca**, d’après les précé- 
“dents calculs, quand le cristal est polarisé par une onde de très grande 
- longueur d’onde (x > d), est donc très peu différente, si l’oscillation est 
» longitudinale, de : 

pr 2 


Le: — — > _ ÉD ee A les 
| ROUES PANNE ME HE (RE 
et de : 

- = fe LUN EE 

Cat+ ES D (ut ur) 


si l’oscillation est transversale. as 
à Dans les mêmes conditions la force de rappel qui s'exerce sur un ion 
fluor est : 


| EE e 
| in = De (ur — utat+) 
si l’oscillation est longitudinale, et : 

b-- TN AT à 
% Fins ne = #4 (ui mat?) 


si l’oscillation est transversale. 
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Le champ « effectif » ou champ de polarisation ainsi calculé est 
égal à : 
are 
TP 


3 pour une vibration longitudinale pilotée par une onde de 


grande longueur d'onde ; 
= 


P E ; FO 
ee e pour une vibration transversale pilotée par une onde de grande 


longueur d'onde avec : 
— —> — 
P—2Z{(u' —u-). 


Ce sont les résultats donnés par les calculs macroscopiques faits par : 
Couture (10), Frôhlich (15). 

Nous avons négligé dans la partie coulombienne du développement 
de l’énergie (1), les sommes portant sur un nombre d’atomes supérieur 
à deux. Les énergies triatomiques calculées par Lôwdin (30) et 
Lundqvist (31) et leurs composantes de Van der Waals définies par 
Herpin (18) sont prises globalement en compte dans la partie tenso- 
rielle du champ. . 

Nous supposons les ions rigides, non polarisables. La constante— Z, 


charge effective de l'ion fluor, sera une constante phénoménologique 
ajustée à nos résultats. 


D) RELATIONS ENTRE LES CONSTANTES INTERATOMIQUES DU CHAMP DE 
FORCE CRISTALLIN ET LES VITESSES DE PROPAGATION DES ONDES ULTRA- 
SONORES. — Les vitesses de propagation des ondes ultra-sonores dans 
le cristal sont définies par la matrice de Fourier (Laval (26)). 

SL Ya[}// FA fréquence acoustique longitudinale pilotée par le vec- 
teur d'onde D parallèle à l’axe quaternaire du cristal de module. 

— 
| Do) | 7 OL: 

+ 
van, = Vo | Do |; 
Vo étant la vitesse de propagation de l’onde acoustique correspon- 


dante, c'est-à-dire de l'onde ultra-sonore que l'on excite pour mesurer 
la constante élastique Car par voie dynamique : 


Can 
Voir \ Hu 


De même avec des notations évidentes : 


+ Can. 
D Can + 4Cau + 20u 
Vea;} = Vayy | Da |; Va = EEE EC 


' > | Cart + Cons — Car 
Val = Va | Da | ; Vu =\/ 3p ; 


PA Ve Je VEN 
+ te 
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nids dé 


Pour connaître les expressions des vitesses de propagation des ondes 

ultra-sonores en fonction des constantes interatomiques du champ de 
= » . po me | Z 
force il suffit donc de déterminer le coefficient 4x? | D |? dans le déve- 
loppement en série de wi — 4rv, en fonction des puissances crois- 
— 

santes du module | D | du vecteur d'onde. 
- Nous pouvons décomposer les équations séculaires d’ordre 9, 


| y, + lu? | —o, sous la forme d’un produit de 3 équations d'ordre 3 
quand le vecteur d'onde est parallèle aux axes de symétrie. 


Sachant que les racines d’une de ces équations d'ordre 3 se dévelop- 


UN 2e RE e 200 FER TTE 


s ' — 
…pent en séries des puissances croissantes du module | D | sous les for- 
- mes suivantes : 

Racine dite « acoustique » : 


2% 
2 dy = NO | DO? + 


Racines dites « optiques » : 


| eme uf [3 R|D?+ 
D, ny = 3 Doi + 2loi) + riens 


2 PET Be: 2 I De 
LV are +4] re 


Nous pouvons tirer du développement en série du produit des 3 racines 
la grandeur de VE, cherchée : 


Z2 
Vi = Ca = © Lo + 32 + 28e +3 =]: 


« De même nous avons trouvé : 


F4 


is : Z? 


(onst)] 


di + Ôa + 260 


73 
3eVay/ — Con — has = 2 Car 2e [28: are Pa — Sen: mt F5 


[2] 


à à 


3eVa = Can + Cou — Cas. 
La dernière équation sert à vérifier les calculs précédenis. 


Remarque. — Il importe de ne pas confondre les coefficients d’élas- 
ticité dynamiques C;,a mesurés par une méthode dynamique avec les 
coefficients d’élasticité statiques C,,3 qui seraient mesurés en exerçant 


sur le cristal des efforts statiques, le tenseur des efforts étant symétri- 
» que (Laval (26)). Pour un cristal du type de la fluorine on montre 


que : Ê 
Curs — Cros = — 2( Can — Gus) = Ieyras — Mes: 


DS EDEN ER ON PR PU PAPERS 


PET 2 ROUE JR UN EU ee 
N.-" UN ' 
\ 
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avec : à 
ON (2)ay, 38 = 35 >C 0 +5 DC +7— 
| bkj 8 
DIU (032233 — IN (22323 =? (és + Va — @y — Pr —e; —2 &) 
Vérifications de ces calculs. — Nous avons pris 4 équativns dis- 


tinctes pour déterminer 3 grandeurs indépendantes : Cau, Cas, Cau- 

2 De plus, la partie coulombienne des coefficients a été calculée de 
deux manières, directement, et en utilisant les relations entre ces gran- 
deurs et la constante de Madelung (Le Corre (29)). 


E) RELATIONS ENTRE LES CONSTANTES INTERATOMIQUES DU CHAMP DE 
FORCE CRISTALLIN ET LES ( FRÉQUENCES PROPRES }) DU CRISTAL DÉTERMI- | 
NÉES PAR LES EXPÉRIMENTATEURS. — Nous donnons ci-après la matrice ÿ, 
définie au paragraphe III D, qui permet de relier les fréquences prinei- 
pales du cristal aux données expérimentales : fréquence Raman et fré- 
quence d'absorption infra-rouge : 


— TE ru? RE TS o o 
| au de. "23 es EN FE-E Vjk 

= PES NT LN slé=| 0 T5 0 4 

12 0 "2 15 e 

Free rs — Te —r# | SR E 

8r Z? [ 

Re =: eg ns n 

FE — has +a. EVÈRS + 

Æ Ar Z? ; 

| PE = a; — 2. ts de 
e 87 2? 
Tu 202 + 4e: — ie 
’ 4x Z 

To — 20: + 4e +. N. 


La matrice y, dérivée de cette matrice l a trois valeurs propres non 
nulles distinctes qu’il faut interpréter ainsi : 


| 1) AE (ok + GE) = À (a + ds + 2e); (a — 1,2). 


wr est la pulsation dela vibration pilotée par un vecteur d'onde de 


module | D | très petit responsable de la diffusion de la lumière par 
effet Raman. Cette vibration ne polarise pas le milieu cristallin. 
L'influence du champ coulombien est alors négligeable. Seul le champ 
tensoriel à petite distance détermine la fréquence de vibration corres- 
pondante. La vibration longitudinale a la même fréquence que les 
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2 


- vibrations transversales ; w? est une racine triple de l’équation sécu- 
» laire | ÿ, + lu? | —0 : 


à 2) TES mr) (E + =) =2 ( Je & )(2 — +). 


Ua H4 20 


r &,, est la pulsation d’une vibration transversale pilotée par un vecteur 


À > 

d’onde de module | D | très petit responsable de l'absorption du cristal 
… dans l'infra-rouge. Nous supposerons (J. P. Mathieu (33)), que la fré- 
» quence d'absorption du cristal dans l’infra-rouge est confondue avec la 
; fréquence principale que nous venons de déterminer ; w°, est une racine 
- double de l'équation séculaire | y, + Iw? | — 0 : 


1 


2 = 872? 
à) = (+ )=2 (+ EJ(au + SE). 


w:,/ est la pulsation d’une vibration longitudinale pilotée par un vec- 


teur d'onde | D | , très petit. Nous avons observé la diffusion des 
- rayons X par cette vibration ce qui nous a permis de déterminer expé- 
rimentalement sa valeur (cf. p. 374); w;,, est une racine simple de 
l'équation séculaire | y, + 1w? | — 0. 

- Nous avons ainsi trois nouvelles relations entre des grandeurs détermi- 
. nées par l’expérience, les coefficients interatomiques du champ de force 
et la charge effective Z. Ces relations jointes à celles données par les 
. constantes élastiques dynamiques nous ont permis de calculer les 
inconnues du champ de force cristallin simplifié que nous avons pris 
. pour obtenir une interprétation correcte de nos résultats expérimen- 
taux : 


a; — 6,685. 10 dynes/cm 
Bi —="7;79- 10° » 


£ 2e 0 Ds ys=0,12,10" » 
C3 2h4,39,10 » 
E>—N2——0,94.10 D 


Z—=0,383 e ; e—4,80.10!° u. e.s. 


Les constantes macroscopiques desquelles sont tirées les valeurs 
. ci-dessous sont : 


Cyn — 16,44. 10!! dynes/cm? 
Cas 409.10" » (Bergmann (3)) 


Cou —=3,61.10!t » 

wr — 6,07. 10! cycles/seconde (Press (39)) 
Way 2,09210! » (Parodi (36)) 
w1/, = À,79. 10° » 
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DEUXIÈME PARTIE 


Appareillage. 


Principes des mesures et analyse des résultats expérimentaux. 


A) Appareillage et mesures. — Un faisceau monochromatique de 
rayons X tombe sur le cristal réglé sur un goniomètre (fig. 8). On 
mesure à l’aide du récepteur l'intensité des rayons X diffusés par le 
cristal dans une direction déterminée et l'intensité du faisceau incident. 


Fig. 8. 


Le rapport de ces intensités est proportionnel au pouvoir diffusant du 
cristal dans la direction choisie. 

L'appareil appelé « spectromètre » est du même type que ceux utili- 
sés par Laval (23), Olmer (35;, Curien (13) et Mériel (34), à ceci près 
qu'il peut être mis dans le vide, ce qui permet l'étude de la diffusion 
aux faibles angles ; que le récepteur peut être soit une chambre d’ioni- 
sation, soit un compteur de Geiger-Müller et que la géométrie du 
faisceau de rayons X est modifiée. 

Le tube à rayons X est un tube démontable. Nous avons utilisé en 
général les radiations K, du molybdène (1MoK, moyen — 0,710 À) et 
pour quelques mesures, quand nous avons dû « dilater » le réseau 
polaire, nous avons choisi des radiations K, du cuivre (}CuK, moyen 


— 1,54 À) et L, de l'or (AuL, moyen = 1,275 À). 


AD. Lu 
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: Un monochromateur à lame de quartz courbée permet d'isoler la 
à longueur d'onde choisie, mais impose une lourde servitude sur la ten- 
» sion d’excitation du tube à rayons X qui doit être inférieure à celle qui 
» fait apparaître dans le spectre d'émission la radiation de longueur 


ê égale à 180 mm. La distance du centre de la lame à la focalisation est 
… de 240 mm. Le faisceau de rayons X frappant le cristal est d'ouverture 
… réduite : 30’ environ. La chambre d’ionisation et le compteur de Gei- 
….ger-Müller sont fixés sur un « montage révolver » permettant de les 
amener l’un ou l’autre derrièré la fente qui délimite l'angle solide dans 
… lequel on veut recueillir le flux diffusé et dont la position détermine la 
» direction dans laquelle on observe la diffusion. La chambre d’ionisa- 
tion associée à un électromètre de Lindemann est utilisée exactement 
… dans les mêmes conditions que celles de nos prédécesseurs. 
… Le compteur de Geiger-Müller a été choisi avec soin pour son effi- 
- cacité et sa fidélité. C’est un compteur « cloche » à fenêtre de mica de 
“ 7 mg/cm°, rempli au krypton sous 28,5 cm Hg et de formiate d’éthyle 
4 sous 1,5 cm Hg. Environ 6 p. 100 des photons MoK,, qui frappent la 


- fenêtre du compteur sont effectivement comptés et nous nous sommes 
- assurés que les taux de comptage étaient proportionnels aux intensités 
+ reçues, pour des flux allant de quelques dizaines à plusieurs milliers 
- de photons par minute. 

- L'alimentation stabilisée et les échelles de comptage sont d’un type 

classique. 

- Le montage électrométrique permet, théoriquement, de détecter le 
. courant d’ionisation qui serait produit par l'entrée dans la chambre d'ioni- 
sation d’un photon MoK, par seconde (Olmer (35)). Mais deux phéno- 


- mènes inéluctables, la dérive de la tension des accumulateurs de 
» polarisation et le rayonnement parasite (rayons cosmiques et radioacti- 
- vité naturelle des matériaux du laboratoire), limitent la sensibilité de 
» ce montage et sont une cause d’imprécision des mesures faites à la 
- chambre d’ionisation : la mesure à 10 p. 100 près d’un courant d’ionisa- 
= tion n’est possible que si ce courant est produit par un flux de 
» rayous X portant plus de 1 500 photons MoK, par minute. 


Le compteur de Geiger-Müller, compte tenu de l’imprécision due 
aux fluctuations statistiques de comptage et au « bruit propre » du 
compteur qui est en moyenne de 35 coups par minute, peut mesurer en 
15 minutes à 5 p. 100 près un flux de rayons X de 150 photons MoK, 
par minute. Aussi le compteur utilisé permet de mesurer aisément des 
» intensités diffusées 10 fois plus faibles que celles que peut mesurer la 
- chambre d'ionisation. Les mesures faites au compteur ne durent pas 
| plus longtemps et elles sont infiniment moins fatigantes que celles 


Dont a ani) ile tes à © à 


Cd quri 
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faites à l’aide de la chambre d’ionisation. Celle-ci reste toutefois indis- 
pensable pour comparer avec sécurité des intensités diffusées par le 
cristal, donc faibles, à l'intensité du faisceau incident qui est environ 
10° fois plus forte. 
La chambre d'ionisation permet la mesure à 4 p. 100 près du rap- 
port de l'intensité du faisceau incident à l'intensité d’un faisceau diffusé 
portant 5 000 photons MoK,, par minute. Le compteur permet la mesure 


à 6 p. 100 près du rapport de l’intensité d’un faisceau diffusé portant 
150 photons MoK, par minute à l'intensité d’un faisceau diffusé portant 
5 000 photons MoK, par minute. Il est donc facile de comparer l’inten- 
sité d'un faisceau diffusé très faible à l'intensité du faisceau incident 
en faisant deux mesures intermédiaires sur un même faisceau diffusé 
d’environ 5 000 photons par minute à l’aide de la chambre d'ionisation … 
et du compteur. Ainsi, le compteur n'est utilisé que pour comparer : 
entre elles des intensités faibles et très faibles ; la mesure absolue du 
pouvoir diffusant reste fondée, comme dans le montage de Laval, sur 
le rapport entre deux capacités ; voir : Olmer (35) ou Curien (13). 

Le rapport des intensités diffusées les plus faibles à l'intensité du 
faisceau incident est mesuré dans les cas les plus défavorables à 
10 p. 100 près. 


Les cristaux de fluorine utilisés sont des cristaux artificiels parfai- 
tement transparents et donnant de très belles taches de diffraction. 
Nous avons pu les cliver suivant les plans 111. Nous en avons usé 
plusieurs sur du papier émeri pour obtenir des faces parallèles aux 
plans 100. Les faces usées sont ensuite lavées à l’acide chlorhydrique 
concentré et chaud pour dissoudre les poussières cristallines qui pro- 
duiraient une diffusion parasite importante. Nous avons vérifié qu'une 
face usée, et ainsi lavée, ne produisait pas de diffusion parasite en 
appliquant ce traitement à une face de clivage et en comparant les 
intensités diffusées pour des directions identiques par deux cristaux 
clivés suivant 111, l'un dont la face était une face de clivage fraîche, 
l’autre dont la face avait été traitée. 

Nous avons éliminé les autres causes de rayonnement parasite avec 
soin : la diffusion par l’air des photons MoK, qui devient importante 


aux angles inférieurs à 159 est éliminée totalement puisque le spectro- 
mètre est entièrement placé dans le vide; le rayonnement de fluores- 


cence de la fluorine est absorbé quasi totalement dans les fenêtres de 
nos récepteurs. 


B) Le pouvoir diffusant du cristal. — Du rapport de l'intensité du 
faisceau diffusé dans une direction déterminée à l'intensité du faisceau 
incident, 1/1, on déduit le pouvoir diffusant, soit le rapport entre l’éner- 
gie diffusée par un électron du cristal et celle diffusée par un électron 


= 
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3 libre (J. J. Thomson) dans le même angle solide autour de la direction 
de diffusion considérée. 
Ce pouvoir diffusant a pour expression (Laval (23)) : 


ue sina\ : 
— (: + ) 


sin 6} AQ * 


/ 


x sr AA es SULN ER Le 


CP RE ERENX, 


X, Fig. 9. 


- y, coefficient d'absorption du cristal rapporté à un électron, 
 , intensité diffusée par un électron libre (J. J. Thomson), 
À a, b, angles des rayons moyens incident et diffusé avec la face cris- . 
5 


£ talline, 

: AQ, angle solide délimitant le faisceau diffusé qui pénètre dans le 
É récepteur. Dans nos mesures AQ — 1,36.10—* radians ou 
: 0,727.107* radians. 


À En réalité, le pouvoir diffusant mesuré est un pouvoir diffusant 
moyen du fait que les faisceaux incidents et diffusés ont une certaine 
… ouverture. Ce pouvoir diffusant est donc une moyenne pondérée des 
pouvoirs diffusants correspondant à tous les couples possibles de 
rayons incidents et diffusés. 
Soit À la longueur d’onde du rayonnement utilisée. Menons, dans le 
_ réseau polaire d’origine O, un vecteur IÔ de module 1/) parallèle à la 


| - > 
_ direction d’un rayon incident, et un vecteur IX de même module paral- 


F ns 
- Jéle à la direction d’un rayon diffusé (fig. 9) ; OIX est l'angle de diffu- 
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sion 29, OX le vecteur de diffusion, X le pôle de diffusion correspon- 
dant au couple de rayons incident et diffusé considéré. 

A cause de la divergence des faisceaux incident et diffusé, nos mesu- 
res donnent une moyenne pondérée des pouvoirs diffusants correspon- 
dant à tous les pôles de diffusion compris dans un petit volume 
(domaine de divergence) entourant le pôle moyen X,. Pour chacune de 
nos photométries, nous représenterons la section du domaine de diver- 
gence correspondant par le plan de diffusion moyen OI,X,. Cette sec- 
tion a la forme d'un parallélogramme allongé suivant la direction OX. 

Différentes corrections ont été proposées pour déduire du pouvoir 
diffusant moyen le pouvoir diffusant vrai correspondant au pôle 
moyen X, ; Olmer (35), Wooster (41), Curien (13). Nos mesures ont 
été faites avec des domaines de divergence réduits et dans des régions 
où le pouvoir diffusant varie très lentement en fonction de la position 


=: 
du vecteur X ; la correction de divergence est alors négligeable. 


C) Le pouvoir diffusant par agitation thermique. — La diffusion étant 
provoquée en partie par l'agitation thermique, il doit être possible 


Fig. 10. 


4 He s s à 
d'obtenir à parür de la diffusion des renseignements sur les oscilla- 
tions atomiques 


Soit X le pôle de diffusion correspondant à une photométrie (fig. 10). 
On montre que si X se trouve dans une première zone de Brillouin cen- 
trée sur le nœud M du réseau polaire, il y a réflexion sélective des 


rayons X sur les plans d'ondes élastiques de vecteur d'onde MX. Cette 


ERA PP TPPRRTENTER 


+ 
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réflexion donne naissance à une diffusion, dite du premier ordre, à 
laquelle correspond un pouvoir diffusant P;. De même, les photons 
incidents peuvent échanger deux quanta d'énergie thermique avec deux 


des ondes pilotées par les vecteurs d'onde MQ et OX, donnant ainsi 
une diffusion, dite du second ordre, à laquelle correspond un pouvoir 
diffusant P;, etc. Le pouvoir diffusant, seule grandeur mesurable, est 
la somme de ces pouvoirs diffusants partiels, auxquels vient s'ajouter 
le pouvoir diffusant par effet Compton. Seul le pouvoir diffusant du 
premier ordre, pour lequel un nombre limité d'ondes participe à la dif- 
fusion (9 au maximum pour CaF,), permet d'obtenir des renseigne- 
ments sur les oscillations atomiques qui ont lieu dans le cristal. C’est 
lui qu’il s’agit de tirer des mesures. 


Le pouvoir diffusant du premier ordre du cristal de fluorine. — Son 
expression (Laval (24)), pour des oscillations rectilignes, est la suivante : 


9 


ue LX j? > Ei 2 
EE (us + sus)(Z1 + 222) | ;| : 


= 


N— vecteur de diffusion. 

ZA + 222 — nombre total d'électrons dans la maille élémentaire. 

di + 2, —= masse de la maille élémentaire. 

E; — énergie de l’oscillation de fréquence y; pilotée par le vecteur 


_— 
d'onde MX : 


ER 


TSI 

[D —= LHC cos (X p}) (ao) 
“Re 4 o + M3 s\'| 

+ 2/2H:C? cos (X£!) cos 2” ES + +!) | 


| ®, | est le facteur de structure de l’onde de fréquence v:. 
fi; fe = facteurs de structure atomique. 


H,, H; — facteurs de Debye-Waller. 


De > ee ce : 
< o?— vecteurs amplitudes des oscillations de fréquence y; des 
t 


CR 
atomes indexés 1 et 2. ; 
1, C2 1 ‘amplitude définis par les relations suivantes : 
C!, C? coefficients P 


fil 76. 
da(Ci) SE a (C5)? — Uy + 240. 


M,, M, M; indices du nœud M du réseau réciproque centre de la 
première zone de Brillouin qui contient le pôle X. 
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9°, phase de l'oscillation de l’atome fluor indexé J—=2. On a vu que 
la phase +! de l'atome calcium pouvait être prise nulle et que les phases 
des atomes fluors satisfaisaient à la relation suivante : 


Remarque. — Il est important de noter que la phase 4; posée dans 
cette formule est la phase qui caractérise l’oscillation de l'ion fluor, 
indexé / — 2 de coordonnées d/4, d/4, d/} par rapport aux axes qua- 
ternaires du cristal, pour une onde se propageant dans la direction du 


Re. EE À, | 
vecteur de diffusion X —M + D, D, étant un vecteur d'onde fondamen- » 


000 222 


tal, c’est-à-dire un vecteur centré à l'origine du réseau réciproque et 
ayant son extrémité dans la première zone de Brillouin. Cette phase est 


calculée en portant dans la matrice de Fourier le vecteur d’onde Da 
Sur la figure 11, le pouvoir diffusant du premier ordre sera calculé 
avec la phase +? en (1), avec la phase (— +?) en (2). 

Le pouvoir diffusant du deuxième ordre.— Nous l’avons évalué en 
adaptant au cas de la fluorine les approximations qu’il est raisonnable 
de faire pour ces calculs (Laval (24); Mériel (34)). Il est très faible et 
toujours négligeable pour les vecteurs de diffusion que nous avons uti- 


lisés dans nos mesures et à la température ambiante à laquelle elles 
ont été faites. 


D) Le pouvoir diffusant par effet Compton. — L'intensité diffusée par 
effet Compton, par un atome de nombre atomique Z est donnée par 
Waller et Hartree (Compton et Allison (g)) : 


Enot = RE (Z a > d'a + Zn). 
k 1Ék 


/\3 
Pour les rayons X, R — (°) est pratiquement égal à 1 et Z. Im, qui 


est un correctif de relativité, est négligeable. 
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Les valeurs de Nr sont données pour des atomes libres par Heisen- 
k 


- berg (Compton et Allison (9), p- 782). 
À Les valeurs de dE que nous avons prises sont celles données par 


k£I 

Harvey, William et Jauncey (17) pour l’argon et le néon de structures 
+ électroniques voisines de Ca++ et F-. Les courbes en. pointillés des 
” figures (13, p. 367 et 14, p. 367) donnent les valeurs du pouvoir 
… diffusant par effet Compton théorique pour le cristal de fluorine. 
La val (25) a montré que la diffusion par effet Compton dans un cris- 
… tal est plus faible que celle qu’on peut déduire du calcul précédent qui 
… suppose libre l’électron de recul, du fait qu’il existe dans le cristal des 
+ bandes d'énergies interdites à cet électron. L’affaiblissement est surtout 
…. sensible aux faibles angles de diffusion. Il a déjà été mis en évidence 
… par des expérimentateurs : Laval (23), Mériel (34), Curien et Mlle Dero- 
e che (14). Alexopoulos et Brogren (1) ont constaté l'extinction de la dif- 
… fusion, par effet Compton, du diamant, si le photon incident ne peut 
= communiquer à l’électron de recul qu'une énergie inférieure à 7 eV. 
… Nous avons calculé la largeur des bandes d'énergies interdites à des 
… électrons dans le cristal dues au fait que les ondes associées à ces élec- 
… trons se réfléchissent sélectivement sur des plans réticulaires de faibles 
indices. À ces bandes d'énergies interdites (la diffusion par effet Comp- 
ton ne pouvant avoir lieu que si l’électron de recul peut se déplacer 
dans le cristal), sont associées des bandes d'affaiblissement de cette dif- 
: fusion dont nous avons déterminé la position et la largeur en fonction 
… du vecteur de diffusion X, en supposant que l’électron diffusant était 
… libre. Expérimentalement, nous avons cherché des bandes d’affaiblis- 
- sement particulièrement larges et bien isolées des voisines. Les expé- 
… riences ont été négatives, bien que le pouvoir séparateur de notre appa- 
… reil ait dû nous permettre de découvrir aux faibles angles ces bandes 
-d’affaiblissement de la diffusion par effet Compton. Nous en concluons 
que les bandes se recouvrent largement. 


Ne 


ERP EEE, 


NP 


ac 


2 


Les renseignements que permet d'obtenir la diffusion. 


…_ Dans toutes nos mesures interprétables, le pouvoir diffusant total 
mesuré est la somme du pouvoir diffusant d’agitation thermique du 
premier ordre P; et du pouvoir diffusant par effet Compton P.. 


PE == Pn(X) = Pi(X) + P,(X). 


Pour une position déterminée du pôle de diffusion X, le pouvoir dif- 
* fusant d'agitation thermique P, est dû, en général, à 9 oscillations ato- 


MERS: 
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Er 4 j 
miques pilotées par le vecteur d'onde MX—D, M étant le nœud du 
réseau réciproque dont la première zone de Brillouin contient le pôle X. 


ere » . + 
Si le vecteur de diffusion X est sur un axe de symétrie (fig. 12), seules 


les 3 oscillations longitudinales participent à la diffusion car dans la 
formule (20) : 


Fig. 12. 


Le pouvoir diffusant est la somme de 3 pouvoirs diffusants : 
Pi Pau, + Pur, + Pin}. 


Pia est le pouvoir diffusant de l’oscillation dite « acoustique », celle 
+ 
dont la fréquence s’annule avec le vecteur d'onde D. 


Pi//est le pouvoir diffusant de l'oscillation «optique» dite «infra rouge 
longitudinale », celle dont la fréquence garde des valeurs élevées quand 


Er ; . 
le vecteur d'onde D tend vers zéro et qui crée alors une polarisation du 


milieu cristallin. 


Pay est le pouvoir diffusant de l’oscillation « optique » dite « Raman », 


. > . * 
celle qui est responsable, quand D est très petit, de l'effet Raman. 


Deux facteurs importants modulent la diffusion des ravons X par 
chacune de ces oscillations : 


1vl8 


3 IXId/T 


un o n 
5 n NT 
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Fig. 13. — Valeurs des pouvoirs diffu- 
sants des pôles de diffusion situés sur 
l’axe quaternaire : 


(1) Pouvoir diffusant total mesuré ; 
% ° (2) pouvoir diffusant d’agitation ther- 
-mique ; (3) Pouvoir diffusant d'effet Compton (théorique). 


ae Lu 
% — 


0.5 


— 


Fig, 14. — Valeurs des pouvoirs diffusants des pôles de diffusion 
situés sur l’axe ternaire 


. Pouvoir diffusant total mesuré ; (2) Pouvoir diffusant d’agitation thermique ; 


L * Pouvoir diffusant d’effet Compton (théorique) 


! 


F 
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1) la fréquence de l’oscillation : les oscillations de basse fréquence 
peuvent diffuser beaucoup plus que les oscillations de fréquences éle- 
vées ; 


TaBLEau I 


Étude des ondes longitudinales de vecteur d'onde parallèle à 100. 
Coordonnées de X : (koo). 


Zone 200 
ke 
I Di 1,2 1,4 1,7 ||. 

Pimesurés LS ARR Pl OI 0,16 o,18 0,220 0,25 
4 

PAT Calle Rs NE SU MERS Ne AG; o 0 0,07 0,07 o,II 0,17 
Décalé tres En TO; 05 0,06 0,07 0,09 0,12 
LA 

PRE DUNe Bnen ir ME dE PIS | 00e 0,09 O,II O;TT 0,08 
PSeX DEC UMEN ET CE SOLE TS 10; 00 0,10 O,II 0,13 0,13 


Zone 200 
k 
1,8 1,9 2,1 2,2 2,3 2,4 2,6 2,8 
P mesuré ee fr 0920532200 0,30 1042 V0 AT NO MEMNO 12260, ONCE 
Piréalculés ="... 05.07/0,240,#0;27 1 10;320N0,30 020027 RO 22 RIDE 
Pi calculé, =. "110,16 -No;17 10,218. 0;214 2/20 F0 20 0:10 RO 
PAEXPL nr. 0 .00:10,08 J012 F0; TOÏRNO DT MOTS CNT O 24 ROC 
Priexp. 2 re 0 AR I0I0N0,22 027 0,200 00,20 00:22 027 RCE 
Zone 200 « Zone 400 
k 
239 HT 33 3,6 38 
dE RE RES 0,57 0,70 1,13 2,92 Il 
Lt calculé RO Mr on lou 0,22 0,29 0,62 1,95 || 
1 calçulé . . . . . . . ./0,20 0,22 0,29 0,65, MNT 
HAexD: CR TE le nt E 0,35 0,41 - 
Pope, UN CR EME re 0,35 0,41 
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Tascrau I (suite). 


Zone 400 
k 
453 45 47 4,9 

A ESS DR TE ee le 103 1,03 0,83 0,82 

|| P: caleulé SR PR sg me diese 10:06 0,39 ©,24 0,19 
| 4 Pi BAUER RCE RE EEE 0,85 0,37 0,23 0,19 
se ee Exp... 0,59 0,63 
_ LS 0,60 0,63 
ÿ : Zone 600 
| k 
# 
| 51 53 55 57 6,2 
4 
>| Rene ne à 0... 078 0,78 0,86 0,90 1,06 
Mcaleulé,,. 2, +... 27? :  .fo;ro 0,20 0,23 0,32 0,37 
1 Pr PALAMESNSTS rt  R te ve 0,17 0,19 0,22 0,29 

D EC es ue ac 1,10,50 0,58 0,63 0,58 
1 | RÉ DIE LR en une. Lier. Lopo o,6I 0,65 0,68 
& 
de: 
£ Zone 600 
A + 
# 
À 
Z: P mesuré Re Tr de gt ne 0;06 0,9 0,94 0,96 
lé 0 . ;,:: -  . .|o,34 0,28 0,19 0,19 
# Pr PAIE AR AC PE. Vi Des 0,19 0,17 0,17 

PRES PU D ee ee Lens" in04 0,62 

ESC M A 2 0 Dunes d- N|D:7S o,7I 


1 2) le facteur de structure de l’oscillation qui peut s’annuler pour les 
scillations de tous types, et donc éteindre la diffusion des oscillations 
e basse fréquence. C’est alors que l’on peut observer la diffusion 
roduite par les oscillations de fréquences élevées. 

Le pouvoir diffusant P, des oscillations longitudinales est donc 
déterminé par 12 constantes qui sont définies par le champ de force 
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TABLEAU II 


Étude des ondes longitudinales de vecteur d'onde parallèle à 111: 


Coordonnées de X : (k, k, k). 


Zone 000 Zone III 

0,34 04 0 O0 RO; DE OS TO SIN, 2 RE 25) 
P mesuré 10,09 0;T1 0,139 0,17. 0,21 50,32200,03 0:52 
P, calculé .|0,03 0,04 0,04 0,06 0,08 0,14 0,32 0,28 
P, calculé .|0,04 0,04 0,05 0,06 0,08 0,14 0,30 0,26 
P; exp .[0,06 0,07 0,09 O,II 0,13 0,18 0,31 0,24 
Pc exp 210,05 0,06 0,08. 0,10. 0,13-0,18.10,33 0,20 

Zone 111 

1,4 1,45 1,5 
P mesuré .[0,50 0,48 0,50 
P; calculé 0,25 0,25 0,26 
P, calculé 0,224 0/27410,21 
Pérexp 0,25 0,23 O,24 
Pe exp 0,23 0,27 0,28 

Zone 222 Zone 328 

2,15 2,2 2,25 2,3 235 2,4 2,5. 26 278528 
P mesuré 0,64 0,64 0,64 0,67 0,65 0,67 0,69 0,75 0,83 1,09 
P, calculé 0,36 0,33 0,29 0,27 0,25 0,26 0,26 0,26 0,30 0,43 
P, calculé 0,25 0,24 0,23 0,22 0,22 O,21 O,2I 0,23 0,27 0,20 
Peexp. 0,28 0,31 0,35 0,40 0,39 O,41 0,43 0,49 0,53 
Pc exp 0,39 0,40 0,42 0,45 0,43 0,46 0,48 0,52 * 0,56 


cristallin, à savoir : 3 fréquences v,,, 6 coefticients d'amplitude C! et C? 


et 3 phases &°. Il est donc impossible, même dans le cas très favorable 


A! . . —Æ 
où le vecteur de diffusion X est sur un axe de symétrie, de déterminer 
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“ces constantes de la dynamique du réseau en partant de la valeur du 


“pouvoir diffusant P, : 
PR) PÈX) = PUX). 


Par contre, on peut calculer les 12 constantes qui entrent dans la 
formule donnant P;, si l’on se donne le champ de force cristallin, puis 
évaluer P; et déduire des mesures le pouvoir diffusant par effet Comp- 
On P, : 


PAX)=P,(X) — P,(X) calculé. 


« Celte méthode est valable pour déterminer P,, si P, calculé est petit 
“par rapport à P,, mesuré. Extrapolant les valeurs de P, ainsi déterminées 
pour tracer une courbe de pouvoir diffusant par effet Compton en fonc- 


= 
tion de X, nous pourrons vérifier les valeurs de P;(X) calculées quand 
P,(X) est grand comparé à P(X). Le tracé d’une courbe de pouvoir dif- 
fusant par effet Compton est justifié puisque nous n’avons pu mettre en 
évidence une structure de bande dans la diffusion par effet Compton 
dans le cristal. 
En fuit, c’est une étude critique des courbes décrivant la variation 


de P, mesuré, de P, calculé et de P,—P mesuré — P, en fonction dx 
“qui permet de juger de la valeur des hypothèses faites pour détermi- 
ner le champ de force cristallin et les valeurs expérimentales du pou- 
oir diffusant par effet Compton P, proposées. 

Mesures effectuées sur le pouvoir diffusant du cristal quand le vecteur 
d'onde est parallèle à un axe de symétrie. — Le pouvoir diffusant du 
cristal pour un vecteur de diffusion parallèle à l’axe quaternaire est 
consigné dans le tableau I, ligne P mesuré, la courbe correspondante 
est numérotée 1 sur la figure 13. 
= Le pouvoir diffusant du cristal pour un vecteur de diffusion paral- 
lèle à l'axe ternaire est consigné dans le tableau II, ligne P mesuré, la 
courbe correspondante est numérotée 1 sur la figure 14. 5 
- L'observation de la diffusion par réflexion, compte tenu des dimen- 
Sions des cristaux étudiés, ne nous permet que difficilement des mesures 
valables dans la première zone de Brillouin centrée sur l'origine du 
réseau polaire. C’est pourquoi les résultats sont donnés pour £ > 1 sur 
l'axe quaternaire et 4 > 0,5 pour l’axe ternaire. 

4. Il ne faut pas chercher à interpréter les mesures faites près des 
nœuds du réseau polaire, dans les régions où la courbe donnant P 


mesuré en fonction du vecteur X présente une courbure accusée ; 
8,9 < k<4,5; 5,7 <k<6,4 pour l’axe quaternaire, et pour l'axe 
iernaire HO TD eR-1,20 1,0 Rat 


Ïl faudrait au préalable rectifier les mesures correspondantes par 


BARS EN SN ES 


De 
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une correction de divergence qui est alors délicate et un peu for- 
melle. 

Si l’on voulait utiliser ces mesures, il serait préférable de les refaire 
en utilisant un faisceau incident moins ouvert et un angle solide pour 
le faisceau diffusé plus faible encore que celui que nous avons pris de 
façon à réduire le domaine de divergence. 

De plus, le pouvoir diffusant d agitation thermique du second ordre 
n’est plus négligeable si le pôle de diffusion X est au voisinage de 600 
ou au-delà de 6,500, et sur l’axe ternaire si X est au voisinage de 333 
ou au-delà. 

Une remarque s'impose : le pouvoir diffusant par effet Compton théo- 
rique est parfois égal au pouvoir diffusant du cristal mesuré (zone 200), 
et peu différent zone 111 (0,3 < k << 0,7) et zone 222. Comme le pou- 
voir diffusant par agitation thermique n’est jamais nul, il faut en 
conclure que le pouvoir diffusant par effet Compton théorique est lar- 
gement surévalué. 


Première tentative pour interpréter les courbes de diffusion. — Nous 
avons évalué le pouvoir diffusant d’agitation thermique du premier. 


ordre après avoir calculé, 


à vA6®? s" avec l’aide d’un calcula- 
teur électronique, les 
fréquences, les amplitu- 
des et les phases des 
oscillations atomiques 
longitudinales et trans- 
versales se propageant 
suivant les axes de symé- 
trie, le champ de force 


l’aide d’un champ tenso- 
riel à courte distance 
caractérisé par les valeurs 
suivantes : 


cristallin étant décrit à 


CR NOR BREL TRE 1 ER PR 
ne 2 — Ya — : 19 ; - 
Fig. 15. S2— 25,89 ; 
NP 120 


La matrice y, est alors confondue avec la matrice y,. Les fréquences 
des oscillations « optiques » longitudinales et transversales de grande 
longueur d'onde sont pratiquement égales. La figure 15 donne les 
courbes de dispersion des fréquences en fonction du module du vec- 


à = 
teur d'onde | D | pour D parallèle à l’axe ternaire calculées à partir de 
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ce champ de force tensoriel. Les lignes P} calculé, des tableaux I et II, 
; donnent les pouvoirs diffusants d’agitation thermique des oscillations 
4 longitudinales imposées par ce champ de force. La courbe du pouvoir 
s: diffusant par effet Compton que l’on obtient en calculant : 

Æ L à , 
1 p? exp. (X) = Picouns — EF, 


est donnée figure 16. Une telle variation du pouvoir diffusant par effet 
È Compton en fonction de X est inadmissible. Le désaccord est flagrant 
quand le pôle avoisine les nœuds 200, 600 et 222. 


a7s 


ne ny CN 


0.5 
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001 002 003 222 004 005 006 [KI 
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Fig. 16. 


A) (LS ES 


Z 


Or pour X voisin de ces nœuds la diffusion d’agitation thermique 
est due pour sa part la plus importante à l’oscillation « optique » lon- 
î gitudinale de grande longueur d’onde, dite « infra-rouge longitudi- 

- nale », 1//, car elle provoque une polarisation électrique du cristal 


+ sans participer évidemment à l'absorption du rayonnement électro- 
+ magnétique infra-rouge puisque c'est une vibration longitudinale. 
- Le pouvoir diffusant de cette oscillation est toujours faible puisque 
_ sa fréquence reste toujours élevée. Mais près du nœud 200, le facteur 
* de structure | d1// | de cette oscillation est maximum, alors que celui 

de l’oscillation de basse fréquence dite « acoustique » est très voisin de 
Ë. zéro ; le pouvoir diffusant de cette oscillation « acoustique » est alors 
É. infime. De plus, Le pouvoir diffusant de l'onde « optique » longitudi- 
- nale, dite « Raman », R//, est toujours nul pour des vecteurs de diffu- 


sion parallèles à l’axe quaternaire. 
Ainsi des conditions assez favorables sont réalisées pour déterminer 
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la fréquence de l’oscillation « optique » longitudinale, 1//, quand Île 
vecteur de diffusion est parallèle à l'axe quaternaire, le pôle de diffu- 
sion étant voisin de 200. Le désaccord près des nœuds 600 et 222 est 
aussi flagrant, mais les conditions pour déterminer la fréquence de 
l'oscillation « optique » longitudinale, 1//, ne sont pas aussi favora- 
bles ; le pouvoir diffusant de l’oscillation « acoustique » garde une 
valeur comparable à celui de l’oscillation « optique » que l’on voudrait 
analyser. 

Ainsi, puisque le pouvoir diffusant d’agitation (hermique calculé 
a priori près des nœuds 200, 600 et 222 est plus élevé que ne le donne 
l'expérience, nous devons en conclure que les fréquences des oscilla- 


— 
tions « infra-rouges » longitudinales dirigées par les vecteurs d'onde D 
petits, choisies pour faire ce calcul, sont trop faibles. 

Or, le champ de force tensoriel à courte distance qui impose ces fré- 


quences, impose tout particulièrement que, pour un vecteur d'onde 
tendant vers zéro, les fréquences des oscillations « optiques » infra- 
rouges longitudinales et transversales tendent vers la même limite que 
nous avons prise égale à la fréquence d'absorption dans l'infra- 
ruuge 

Donc l'expérience montre que les fréquences des oscillations « infra- 
rouges » longitudinales dirigées par des vecteurs d'onde petits sont plus 
élevées que les fréquences des oscillations « infra-rouges » transver- 
sales dirigées par les mêmes vecteurs d'ondes, et que le champ de 
force que nous avons choisi est incapable de rendre compte de toutes 
les oscillations du milieu cristallin. 


Calcul de la fréquence infra-rouge longitudinale à partir des données 
expérimentales. — Nous avons déduit le pouvoir diffusant de l’oscilla- 
tion « infra-rouge » longitudinale des mesures faites autour du 
nœud 200, en les corrigeant, du pouvoir diffusant par effet Compton 
extrapolé entre les valeurs que l’on peut mesurer pour ce dernier aux 
points 100 et 300 (nous vérifierons, que la valeur expérimentale 
du pouvoir diffusant par effet Compton n’est pas altérée en ces 
points quand on change de modèle de champ de force) et du très faible 
pouvoir diffusant de l'onde acoustique dans cette région. Nous avons 
pu, ainsi, assigner à l'escillation « infra-rouge » longitudinale, pilotée 


> ; GES AU I : 
par un vecteur d'onde D inférieur à , une pulsation w,—4,75.10!% 


cycles/seconde. Evidemment cette valeur est donnée à au moins 
10 p. 100 près. 


Deuxième tentative pour interpréter les courbes de diffusion. Les 
résultats expérimentaux imposent un champ de force qui n'implique 
pas la dégénérescence des « fréquences principales » de la matrice nue 


ac ain eu 
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Ils imposent donc un mo- 
dèle de champ de force du 
lype de celui que nous 
avons décrit au paragra- 
phe IV de la première par- 
tie. 

La polarisation électri- 
que due aux déplacements 


- des ions, imposés par une 


onde d’agitation thermique 
de grande longueur d'onde, 
prend une valeur différente 
suivant que ces déplace- 
ments sont parallèles ou 
perpendiculaires à la direc- 
ton de propagation de l’on- 
de. La force de rappel qui 
s'exerce sur un ion, dufail 
de cette polarisation, est 
alors différente suivant que 
l’on considère des oscilla- 
üons longitudinales ou 
transversales et les fré- 


12071 
V.10 5 


Fig. 18. — Courbes de dispersion des fré- 
quences des oscillations se propageant 
dans la direction de l’axe ternaire : 

oscillations longitudinales 

oscillations transversales. 


02 


04 06 0.8 1 


Fig. 17. — Courbes de dispersion des fré- 


quences des oscillations 


se propageant 


dans la direction de l'axe quaternaire 


oscillations longitudinales 
oscillations transversales. 


quences de ces oscillations 
prennent donc des valeurs 
nettement distinctes (Cou- 
ture, 1947). 

En utilisant le champ de 
force décrit au paragraphe 
IV de la première partie 
comme Ja superposition 
d’un champ de force tenso- 
riel et d’un champ coulom- 
bien, nous avons calculé à 
l’aide des calculateurs élec- 
troniques les fréquences, 
les amplitudes et les phases 
des oscillations atomiques 
longitudinales et transver- 
sales se propageant suivant 
les axes de symétrie. Nous. 
donnons sur les figures 17 
et 18 les courbes de dis- 
persion des fréquences en: 
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fonction du module | D | pour D parallèle aux axes quaternaire et 
ternaire. 

Les lignes P, des tableaux I et II, donnent les pouvoirs diffusants 
d’agitation thermique du premier ordre des oscillations longitudinales 
qui s’en déduisent et ces chiffres donnent les courbes numérotées (2) 
sur les figures 13 et 14. La courbe du pouvoir diffusant par effet Comp- 
ton que l'on obtient en calculant : 


P? exp. (X) — Pari Zn P;, 


aux points X où il est légitime de le faire, est donnée figure 19. 
0.75 


0.5 


0.25 


003 222  O04 
02 04 06 08 1 


cu X A0 es 
Fig. 19, — Pouvoirs diffusants d'effet Compton P.. 
D P, théorique. x 
O P, déduit des mesures faites avec le vecteur de diffusion 


parallèle à l’axe quaternaire. 


AN P, déduit des mesures faites avec le vecteur de diffusion 
parallèle à l’axe ternaire. 


Pour compléter ces résultats et les vérifier, nous avons effectué quel- 


ques mesures et calculs sur le pouvoir diffusant des oscillations trans- 
versales. 


Étude de la diffusion par les oscillations transversales. — Ilest impos- 


sible de trouver une position du vecteur de diffusion telle que les oscil- 


lations transversales soient les seules oscillations diffusantes. Mais on 
; ete : ‘ 
peut s arranger pour que la seule diffusion « parasite » soit celle des 


Sul h de 


PSV. je 


EN REDON PO NUE TOYS ONE) 


ot Eh Bon is gt de PA: QU OBS ES RSS CRC T 
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oscillations longitudinales déjà étudiées ; elles introduisent un terme 
correctif faible que l’on peut calculer. 

Si nous voulons étudier la diffusion par les oscillations transversales 
« optiques » infra-rouges, nous devons placer le pôle de diffusion comme 
indiqué sur les figures 20 et 21 près des nœuds 200 et 222 sur les axes 
de symétrie ; le vecteur de diffusion n’est plus suivant un axe de symé- 
trie. Les oscillations diffusantes sont alors les oscillations notées ou et 
?//, mais cette dernière diffuse peu : 


Fig. 20, Fier 


Les meilleurs résultats sont encore attendus près du nœud 200. Pour 
les obtenir, nous avons utilisé le rayonnement K, du cuivre ou L, de 


l'or, ce qui a pour effet de « dilater » le réseau polaire. La région 
hachurée de la figure 22 est la zone dans laquelle nous pouvons placer 
le pôle de diffusion X si nous employons le rayonnement MoK,,. La 


zone couverte de croix contient les points sur lesquels nous pouvons 
placer X si nous employons le rayonnement AuL, (La normale à la face 


du cristal est supposée confondue avec l'axe 100). 

Si nous calculons a priori le pouvoir diffusant par agitation ther- 
mique en assignant à l'oscillation « optique » infra-rouge transversale 
(responsable de la quasi-totalité de la diffusion par agitation thermique 
dans cette région), la pulsation wr—3,65 10! cycles/seconde, nous 
déduisons les pouvoirs diffusants par effet Compton donnés dans le 


tableau II. 
L'accord est satisfaisant. Ces mesures sont moins précises que celles 
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effectuées sur les ondes longitudinales. Les flux diffusés dans la 
zone 200 sont très faibles et nos récepteurs mal adaptés aux photons 


Tagzeau lil 


Zone 200 Zone 202 
XeTOn CM, 7 0,37 0,617 0,66 0,673 
Ve JET M LUE 0,13 0,31 0,34 0,37 


AuL, et CuK,. Les résultats obtenus dans la zone 222 sont meilleurs 
car nous avons pu utiliser le rayonnement MoK, et le pouvoir diffusant 


par effet Compton représente encore 50 p. 100 environ du pouvoir 


diffusant total. Sur la figure 19, les points correspondants à ces résul- 
‘tats sont notés [], ou Ai. 


MURAUTS EE 
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Critique des résultats obtenus. 


Il peut sembler paradoxal que ce soient les mesures des pouvoirs diflu- 
sants les plus faibles qui nous aient fourni les résultats intéressants, à 
savoir la mise en évidence du dédoublement dans le cristal ionique des 
fréquences « principales » dites « infra-rouges » et l'évaluation du pou- 
voir diffusant par effet Compton. 

Nous avons déjà souligné que dans les régions de diffusion plus 
forte, les courbes donnant la variation du pouvoir diffusant mesuré en 


fonction du vecteur X présentent une courbure accusée qui impose une 
correction de divergence délicate; de plus, cette diffusion étant due 
pour sa part la plus importante aux oscillations de basse fréquence, 
nous ne pouvions qu’espérer retrouver, à 10 p. 100 près, les valeurs des 
fréquences « acoustiques » déduites des vitesses de propagation des 


ondes ultra-sonores dans le cristal : v, — V | D | (branche acoustique 
près de l’origine sur les courbes de dispersion des fréquences). L'inter- 
prétation des mesures faites dans les régions de diffusion forte ne pou- 
vait pas nous donner de renseignement sur l'effet Compton. C’est 
pourquoi nous n’avons pas cherché à les interpréter et aussi pourquoi 
nous n'avons pas fait de mesures en: plaçant le vecteur de diffusion 
parallèlement à l’axe 1 10 sur lequel il n’y a que des zones de diffusion 
forte. 

Nous avons mis en évidence un dédoublement de la fréquence prin- 
cipale, dite « infra-rouge », dans ce cristal ionique. Il est en effet 
incontestable que le pouvoir diffusant des oscillations « infra-rouges » 
longitudinales pilotées par des vecteurs d'onde petits, P.,/, calculé en 
assignant à ces oscillations les fréquences des oscillations « infra-rouges » 
transversales de même nombre d'onde et responsable de l'absorption 
du cristal dans l’infra-rouge, est trop élevé. Or le facteur de struc- 
ture | d;,, | est bien déterminé a priort pour ces oscillations de petit 
nombre d'onde. Donc seule la pulsation de la vibration diffusante est 
déterminante. Il nous faut assigner aux oscillations « infra-rouges » 
longitudinales des pulsations nettement supérieures à celles des oscil- 
lations « infra-rouges » transversales. Mais il est évident que la valeur de 
la pulsation des oscillations [// de petit nombre d'onde w ;}, —#4,75.101? 
cycles/seconde que nous avons déterminée à partir des mesures de 
pouvoir diffusant faites dans la zone 200, ne peut avoir la préci- 
sion d'une mesure directe de la pulsation comme le permet l'étude 
de la diffusion de la lumière, l'effet Raman (L. Couture-Mathieu et 
J.-P. Mathieu (r1)\. Si 

La valeur que nous avons choisie pour interpréter nos résultats est en 
net désaccord avec une formule proposée par de nombreux auteurs 
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donnant le rapport des pulsations des oscillations transversales et lon- k 
gitudinales de grande longueur d'onde, polarisant le milieu cristallin 
(Frühlich (15), Poulet (37)) : 
w c\ 1/2 

LES (à) : (21) 


“ 70 
K —constante diélectrique du cristal. 
n,—=indice de réfraction extrapolée pour les grandes longueurs 


d'onde. 


Si nous prenons pour K la valeur 6,8 déterminée par Curie en 1889, 
et pour », la valeur 1,43, donnée par Handke (16) et D. C. Stockbar- 
ger et Marie Early (42) pour la fluorine artificielle que nous avons étu- 
diée, le rapport (21) est égal à 1,82. Nous avons pris dans cette étude 
d Isati ne off 

es pulsations longitudinales et transversales dans le rapport MT To 
Si nous considérons que la pulsation de l’oscillation transversale est 
assez bien déterminée par la pulsation d’absorption maximum dans 
l'infra-rouge et que nous appliquons la formule (21), nous trouvons 
pour l’oscillation longitudinale la pulsation w;,,—6,65.10t* cycles/ 
seconde, valeur qui ne peut pas interpréter correctement nos résultats 
expérimentaux. 

Que nous n’ayons pas tenu compte de la polarisation des ions dans le 
calcul théorique et numérique du champ de force coulombien n’influe 

en rien sur ce résultat d’origine expérimentale. 

Si nous avons pu mettre en évidence ce dédoublement des fréquences 
optiques de grande longueur d'onde, c’est parce que les corrections que 
l’on doit apporter au pouvoir diffusant mesuré près du nœud 200 pour 
atteindre le pouvoir diffusant de l’onde « optique infra-rouge » longi- 
tudinale de grande longueur d'onde, sont infimes. Mériel (34) n’a pu 
que soupçonner ce même fait dans son étude sur le sel gemme et la 

sylvine car, pour atteindre le pouvoir diffusant du premier ordre près 

du nœud 333, il doit toujours faire des corrections qui atteignent 

50 p. 100 du pouvoir diffusant total. En effet, à la température ambiante, 
ces cristaux ont des pouvoirs diffusants d’agitation thermique d'ordre 2 

et 3, qui ne sont pas négligeables. 

Nous ne pouvons donner aucun résultat sur les fréquences des oscil- 
lations « optiques » de la branche Raman ; ces oscillations de fréquences 
très élevées diffusent infiniment moins que les autres oscillations sauf 


— 
pour des vecteurs d'onde D en limite de zone, région dans laquelle les 


3 types d’oscillation, dits «acoustiques », « infra-rouges » et « Raman », 
diffusent également. 


Nous proposons des valeurs du pouvoir diffusant par effet Compton 


; F > — x 
en fonction du vecteur de diffusion X donnée par les tableaux I et I, 
ligne P:, et sur la courbe de la figure 19. Nous notons une légère ani- 
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sotropie de la diffusion d'effet Compton par le cristal. Il faudrait pou- 
voit améliorer sensiblement le pouvoir séparateur de nos appareils pour 
confirmer ce résultat qui est lié à la valeur assignée à la fréquence des 
oscillations longitudinales « infra-rouges ». 


CONCLUSION 


L'étude théorique de la dynamique d’un cristal du type de la fluorine 
nous a conduit à préciser l'influence de la symétrie du milieu cristallin 
sur sa dynamique. 

Nous avons défini, pour la fluorine, un champ de force cristallin qui 
rend compte des constantes macroscopiques du cristal déjà connues : 
vitesses de propagation des ondes ultra-sonores, fréquence Raman, fré- 
quence d'absorption dans l’infra-rouge, et qui permet l'interprétation, 
selon la théorie de Laval (24) des photométries absolues des rayons X 
diffusés. 

Grâce à l'emploi conjugué d’une chambre d’ionisation et d’un 
compteur de Geiger-Müller, nous avons pu mesurer des pouvoirs diffu- 
sants absolus très petits et améliorer le pouvoir séparateur du « spec- 
tromètre » que nous avaient légué nos prédécesseurs. De plus, pour 
éliminer la diffusion par l’air aux faibles angles, notre spectromètre 
était placé dans le vide. 

L’agitation thermique des atomes de la fluorine est complexe. Faute 
d’une précision suffisante dans les mesures, nous ne pouvions espérer 
déterminer en général, à partir des données expérimentales de la diffu- 
sion des rayons X, les fréquences des oscillations thermiques des ato- 
mes, comme le permet formellement la théorie de Laval. Nous avons 
donc évalué le pouvoir diffusant des oscillations imposées par le champ 
» de force cristallin et déterminé ainsi les angles sous lesquels il est inté- 
ressant d'étudier expérimentalement la diffusion. 

Un concours de circonstances favorables nous a permis de montrer 
que, dans la fluoriné, les fréquences des vibrations « optiques » de 
grandes longueurs d'onde, qui créent une polarisation périodiquement 
variable du milieu cristallin, sont différentes suivant que l’élongation 
de l’oscillation est parallèle (onde longitudinale) ou perpendiculaire 
(onde transversale) au vecteur de propagation de l'onde. ee 

Nous retrouvons ainsi un fait prévu par de nombreux théoriciens et 
mis en évidence par l'étude de la diffusion de la lumière (effet Raman) 

par la blende (SZn) (L. Couture-Mathieu et J.-P. Mathieu (r)). Ea 
méthode nous a même permis d'étudier la fréquence des oscillations 
« optiques » dont la longueur d'onde varieentre 10 À et 100 A (soit 2d 
et 1od, d étant le paramètre de la maille). Dans le cas de la fluorine 


le cristal ayant un centre de symétrie, la vibration « principale » active 
. dans l’infra-rouge est inactive en effet Raman. Actuellement, seule 
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l'étude de la diffusion faible des rayons X et l'analyse des résultats 
expérimentaux à l’aide de lathéorie proposée par Laval (24) permettent la 
mesure des fréquences des oscillations « infra-rouges » longitudinales de 
grandes longueurs d'onde des cristaux non piézoélectriques, ce qui jus- 
üfe, en particulier, cette étude sur la fluorine. La diffusion inélastique 
des neutrons permettra peut-être, dans l'avenir, une mesure directe de 
ces fréquences (Herpin, Jacrot (19)). 

Le pouvoir diffusant d’agitation thermique, que nous avons calculé, 
est en général très faible comparé au pouvoir diffusant mesuré. On 
peut donc, raisonnablement, déterminer le pouvoir diffusant par eflet 
Compton en retranchant, du pouvoir diffusant mesuré, le pouvoir diffu- 
sant d’agitation thermique calculé. 

On trouve que le pouvoir diffusant par effet Compton est nettement 
inférieur, aux faibles angles de diffusion, à celui qui est prévu par la 
théorie classique qui suppose libre l’électron de recul ; il est peut-être 
anisotrope. Ces résultats s'expliquent qualitativement : en effet, la diffu- 
sion par effet Compton ne peut se produire que si l’électron de recul 
prend des énergies positives permises dans le cristal. Or, il existe dans 
le cristal des bandes d'énergies positives interdites aux électrons. Ces 
bandes se recouvrent amplement. Nous pouvons seulement constater 
qu'un atome engagé dans un cristal produit une diffusion par effet 
Compton moindre que s’il était libre. 


BIBLIOGRAPHIE 
(1) K. ALexopouLos et G. BROGEN. — Ark. Fys., Sverige, 1953, 6, 213. 
(2) BecBte et M. Born. — Proc. r. Soc., Ser. À, G.-B., 1947, 188, 1:9. 
(3) L. BERGMANX. — Der Ultraschall, 6° éd., Zürich, Hirsel, 1954, 589. 
(4) M. Borx. — Dynamik der Kristallgitter. Leipzig, Teubner, 1915. 
(6) M. Bonn. — Atomtheorie des festen Zustandes. Leipzig, Teubner, 19à. 
(6) M. Born. — Rep. Progr. Phys., G.-B., 1942, 9, 294. 


(7) H. Cove et B. E. WaRREN, — J. appl. Phys., U. S. A., 1952, 23, 335. 
(8) H. Core. — J. appl. Phys., U. S. A., 1953, 24, 482. 


(9) Comprox et ALLISON. — X-rays in theory and experiments, New York, 
1039. 
(10) J. CouTuRE. — La Revue scientifique, 1947, 85, 86. 


a 1) L. Courure-Marmieu et J.-P. Marmeu. — C,. R. Acad. Sci, Fr. 1953 
(2) D. Crisier, — Acta Crystallogr., Danem., 1953, 6, 293. | 
(3) H. CuRIEN, — Bull. Soc. fr. Minéral. Cristallogr., 1952, 75, 197, 343 

14) I, CuRIEN et C. Deroche. — Bull. Soc. fr. Minéral. Cristallogr.., LE 


192102: 
15) H. Frônricu. — Theory oj dielectrics. Oxford, 1950. 
16) F. HanDkE. — Dissertation. Berlin, 1908. | 
(17) G. CG. Harvey, P. S: Winriams et G. E. M. Jancer. — Phys. Rev., 


U. S.,A., 1934, 46, 365. 


: DIFFUSION DES RAYONS X DANS LA FLUORINE 


Ce 
(w 
SI 


(1x8) À. HERPIN. — Journ. Phys. Radium, Fr., 1953, 44, Grr. 
… (19) À. Herr et B. JacRoT. — Journ. Phys. Radium, Fr., 1955, 46, 35 S. 
…_ (20) E. JACOBSEN, — Phys. Rev., U. S. À:, 1955, 97,654. 
… (21) R. E. Joyxson. — Phys. Rev., U. S. AÀ., 1954, 94, 857. 
(22) E. W. KELLERMANN. Phil. Trans. r. Soc., G.-B., 1940, 238, 5713. 
(23) J. Lavar. — Bull. Soc. fr .Minéral. Cristallogr., 1939, 62, 133. 


… (24) J. Lavaz. — Bull. Soc. fr. Minéral. Cristallogr., 1941, 64, rt. 

(25) J. Lavar. — C. R. Acad, Sci., Fr., 1942, 245, 279 et 359. 

— (26) J. LAvaz. — L'état solide (9° Congrès Solvay). Stoops, Bruxelles, 1992. 
273. 

m(27) J. Lavarz. — Journ. Phys. Radium, Fr., 1954, 45, 545 et 65:. 


(28) J. Lavar. — Journ. Phys. Radium, Fr., 1957, 48, 24 


7 
(29) Y. Le CoRRE. — Bull Soc. fr. Minéral. Cristallogr., 1955, 78. 65. 
2 (30) P: O. Lüwpin. — Ark. Mat. Astr. och Fys., Sverige, 1948, 35 A, n° 30. 


(32) E. ManezuxG. — Phys. Z., Disch., 1918, 49, 524. 

(35) J.-P. MaTmEU. — Nuovo Cimento, Suppl., Ital., 1955, 2, n° 3, 799. 

… (34) P. MÉRIEL. — Thèse Paris, 1955. 

FL (35) P. OLuEr. — Bull. Soc. fr. Minéral. Cristallogr., 1947, 74, 155. 

(36) M. Paronr, — Thèse Paris. Hermann, 1938, 116. 

= (37) G. Pourer. — Ann. de Phys., Fr., 1955, 40, 909. 

(38) S. C. Prasan et W. A. Wooster. — Acta Crystallogr., Danem., 1956, 
9; 38. 

(39) D. C. Press. — Proc. Indiana Acad. Sci., 1950, À 34, 56. 

(40) E. Price et W. A. Woster. — Acta Crystallogr., Danem., 1953, 6, 450. 

(41) G. N. Ramacnaxprax et W. A. WoosTER. — Acta Crystallogr., 1957, 

A 4335 HT. 

É (42): D. C. SrockBarGEr et M. Eanzy. — O. S. D. R. Report, n° 4690, 1944. 

» (43) C. B. Wazker. — Phys. Rev., U. S. A., 1956, 103, 547 et 558. 

(44) I. War. — Z, Phys., Disch., 1923, 47, 308. 

- (45) I. Wazzer. — Dissertation. Uppsala, 1925. 

> (46) I. WazLer. — Ann. Phys., Dtsch., 1927, 83, 154. 


ï 


NAT PAQUU PPA 


# 


SRE UT RES 


Lin] 


ET R LRN 


- Imprimé avec les Annales de Physique. Le Gérant : G. Masson. 
"DÉPÔT LÉGAL : 1959, 2° TRIMESTRE, N° D'ORDRE 3168, MASSON ET Gi9, ÉDITEURS, PARIS 
“Printed in France. IMPRIMERIE BARNÉOUD 8. A. (31.0H66), LAVAL, N° 3921. —— 5-1950. 


2 


‘Annales de Physique, 1959. 25 


dé 


DIFFUSION DES ÉLECTRONS 
PAR L’'AGITATION THERMIQUE 
DES ATOMES D'UN CRISTAL () 


Par Axpré LABERRIGUE 


[nrropucriow. 


CHAPITRE PREMIER 


Rappels théoriques sur la diffraction des électrons. 


Comparaison entre la diffusion des rayons X et celle des électrons. 
Intensité difiractée. 

Influence de l'agitation thermique sur la diffusion. 

Réfraction. 


CHapiTRE Il 


Appareillage. 


Dispositif des mesures des intensités. 
Porte-cristal chauffant. 
Préparation des monocristaux. 


CuapiTRe III 


Méthode expérimentale. 


Réglage du faisceau direct. 
Dimensions du faisceau. Divergence. 
Stabilité et contrôle de la haute tension. 
Intensité du faisceau direct. 

_ Intensités diffusées. 


2 1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le- 
2 mai 1958 devant la Commission d'examen. 


_ Annales de Physique, 1959. 


386 ANDRÉ LABERRIGUE 


CuapiTREe IV 


Interprétation des résultats des mesures. 
Influence de l'agitation thermique. 
Intensités sélectivement réfléchies. : 
Intensités diffusées en dehors des directions des réflexions sélectives. 
Résultats antérieurs. 


Autres renseignements donnés par les mesures. 


Réfraction. 
Largeurs des spots. 
Dissymétrie des courbes d'intensité. 


CoNcLusIOoN. 


INTRODUCTION 


Le sujet de ce travail est l’étude de la diffusion des électrons par 
l'agitation thermique des atomes dans un cristal. La diffusion des 
rayons X par cette même agitation thermique a été déjà fort étudiée 
et, à partir de la théorie de Laval (17) ou celle de Born (5), de nombreux 
auteurs en ont tiré des renseignements sur les oscillations atomiques ; 
par exemple : Olmer (30) et Walker (42) pour FAI, Curien (7) pour le Fe,, 
Meriel (25) pour le sel gemme et la sylvine, Jacobsen (12) pour le cuivre 
et Cribier (6) pour la fluorine. 

Il a paru intéressant de voir si l’on retrouvait des résultats similaires 
à partir de la diffusion des électrons [Laval] (18). 2 

Peu d'auteurs se sont penchés jusqu’à maintenant sur ce problème: 
S'ils l’ont fait, c’est toujours de façon assez superficielle et en se pro- 
posant uniquement une vérification de la théorie de Debye (9) reconnue 
depuis longtemps insuffisante. | 

Van Zanten (41) étudie la variation avec la température de l’inten- 
sité des anneaux de Debye-Scherrer obtenus par transmission à travers 
des feuilles polycristallines de Pb et d’Ag et en déduit les températures 
caractéristiques de Debye pour ces deux métaux. 

Skrebowski (35), en comparant les diagrammes donnés par trans- 
mission par des monocristaux d’anthracène à la température ordinaire 
et à celle de l’oxygène liquide, prouve que le fond continu diffus décroit 
avec la température ainsi que, de façon plus visible, les tâches diffuses 
qui relient parfois plusieurs spots contigus. Mais la comparaison de 
ces diagrammes n’est légitime que s’ils se rapportent au même cristal, 
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“orienté dans les deux cas de la même façon par rapport au faisceau, 
et à des intensités du faisceau direct identiques ou tout au moins compa- 
rables ; deux conditions qui n’ont pu être strictement contrôlées, de 
l'aveu même de l’auteur. 

Plus récemment, Menzel-Kopp et Menzel (23) (24) ont étudié l’in- 
fluence de la température sur les diagrammes donnés par des mono- 
cristaux métalliques portés à des températures de 2002 à 1 0000 C, 
par réflexion (Cu, Ag) ou transmission (Cu, Ag, Au). Les auteurs mesu- 
rent le plus grand angle 6, pour lequel, à une température donnée, 
ail est encore possible de voir un spot de Bragg ou de Laue. Et à partir 

“des courbes 0 (T), ou plus exactement en raison de nombreuses causes 
d'erreurs, à partir du faisceau de courbes qu'ils obtiennent, ils essaient 
de remonter aux amplitudes moyennes des vibrations atomiques en 
appliquant la théorie de Debye. Mais les valeurs trouvées à partir 
d'une certaine température sont beaucoup trop grandes et les auteurs 
tentent d'améliorer leur interprétation en prenant des températures 
caractéristiques de Debye variables avec la température de l'expérience. 
L'amélioration est sensible mais la comparaison faite avec les résultats 
Similaires trouvés à partir de la diffusion des rayons X est peu satis- 
-faisante. 
Dans le travail présenté ici, c’est à partir de la mesure absolue des 
“intensités des faisceaux diffractés dans les directions des réflexions 
sélectives de Bragg et en dehors de ces directions, que j’ai voulu montrer 
l'influence de l'agitation thermique sur la diffusion. Malgré la complexité 
du phénomène de réflexion ces mesures permettent, sans aucune ambi- 
“guité, de préciser quelle est, en fonction de la température, la forme 
du facteur d’affaiblissement des intensités sélectivement réfléchies et, 
en dehors des réflexions sélectives, quelle est la partie de la diffusion 


x 


qui revient à l'agitation thermique. 


CHAPITRE PREMIER 


4 Rappels théoriques sur la diffraction des électrons. 


4 Mon intention n’est pas de transcrire je1 les théories cinématiques 
et dynamiques de la diffraction des électrons. Je renvoie aux ouvrages 
complets sur le sujet de Thomson, von Laue et Pinsker. Je veux sim- 
plement rappeler quelques propriétés bien caractéristiques de la 
diffraction des électrons par un cristal pour légitimer les expériences 
Qui ont été faites et expliquer les résultats trouvés. 
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Comparaison eutre la diffusion des rayons X et celle des électrons. 
Raisons du choix fait. — Il y a une grande analogie entre la diffrac- 


tion des rayons X et celle des électrons par des cristaux. Il suflit d’attni- 
buer aux ondes électroniques la longueur d’onde associée de L. de Bro- 
glie : 

h hk 


me — eV 
2m] : + à | 
0° 


(ce, h, e, my sont respectivement la vitesse de la lumière, la constante 
de Planck, la charge et la masse de l’électron et V le potentiel accélé- 
rateur) pour, à partir de raisonnements similaires à ceux faits pour 
les rayons X, expliquer les figures de diffraction obtenues en bombar- 
dant par des électrons monocinétiques dans des conditions convenables, 
des mono- ou polycristaux. Mais aussitôt deux grandes différences 
importantes sont à considérer, ce qui fait que maints problèmes, faci- 
lement étudiables à l’aide des uns, le sont beaucoup moins à l’aide 
des autres et inversement. 

1) L’interaction avec la matière est beaucoup plus grande pour les 
électrons que pour les rayons X. La représentation suivante utilisée 
déjà par Thomson permet de s’en faire rapidement une idée, Elle consiste 
à comparer les rapports : 


= 


amplitude de l’onde diffusée par 1 atome 
amplitude de l’onde incidente 


? 


dans le cas des électrons et dans celui des rayons X à la même distance r. 
de cet atome. 


Électrons : 


A’ I me 22 I { Axo8\2 
Re me (Le) gum = 7 238.100 (2. —f, RS)", 
Rayons X 


ne I 
RS ale Se 282 ion 


Z est le nombre atomique, f,, le facteur de structure atomique, 8, l’angle 
de diffusion. 

Les significations des autres lettres ont déjà été indiquées. 

Le premier rapport est 10% à 104 fois plus grand que le second, c’est- 
à-dire que l'intensité de la diffusion par un atome est 105 à 108 fois plus 
grande dans le cas des électrons que dans celui des rayons X. La figure 1 
est relative au cas de l'aluminium. 

Il en résulte que le pouvoir de pénétration des électrons dans la 
matière est très faible et que pour obtenir des images de diffraction 
par transmission il est absolument nécessaire de n’utiliser que des 
feuilles poly-ou monocristallines très minces. On considère généralement 
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Ca 


A que des épaisseurs de quelques centaines d’angstrôms sont des limites 
supérieures à ne pas dépasser pour les tensions d'accélération habi- 
… tuellement utilisées de 20 à 80 kV. Voir par exemple Trillat (38). 

L Pour ces épaisseurs il est encore actuellement impossible d'obtenir 
— des monocristaux sans défauts importants, que le cristal se clive faci- 
a . . E . 

…. lement ou non (courbure, trous, variations d'épaisseur). Ces défauts, 


toujours difficiles à connaître, influent d’une façon ou d’une autre 


DL Le LS à 


Fig. 1. — A’ est l'amplitude diffusée par un atome d’Al pour une ampli- 


tude incidente A. 
L’ordonnée est multipliée par 10° pour les rayons X et par 108 pour les élec- 


trons. 


PACA SL AS 1 
LR ï 


- qui, dans la diffusion globale en un point donné, revient à l'agitation 
thermique des atomes. 

Restent les feuilles polycristallines constituées de très petits cristaux 

- qui, eux, peuvent être considérés comme presque parfaits. On peut 


certainement obtenir des résultats intéressants pour les directions de 


EF; 
— réflexions sélectives mais, en dehors de ces directions, l'orientation 
Eu hasard de tous les cristaux rend très complexe l'interprétation 
de l'intensité mesurée pour un angle de diffusion bien déterminé. Malgré 
tout, de mesures d'intensité absolue à l’aide de telles feuilles on doit 
pouvoir tirer des renseignements utiles, bien qu'à ma connaissance 
de telles mesures n’aient encore jamais été effectuées. Seules jusqu’à 
maintenant, mais en assez grand nombre, des mesures relatives d’inten- 
 sité des anneaux de Debye-Scherrer ont été faites : cf. Pinsker (32) pour 
: ieur à 1050 et, pour des mesures plus récentes, 


tout ce qui est antéri : mesures 
_ Lennander (21). Mais bien que l'appareil utilisé ici permette des 
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mesures d'intensité absolue de tels anneaux, je n’ai pas .encore 
entrepris cette étude. 

J'ai préféré étudier les intensités des faisceaux diffusés dans le cas 
de la réflexion sur un monocristal relativement gros, les résultats à 
ce sujet étant pratiquement inexistants. Seul Beeching (2) a donné 
quelques courbes d'intensité dans le cas de la diffusion par une face (F11) 
du diamant à la température ordinaire. 

2) La seconde différence est relative aux longueurs d'onde et donc 
aux angles de Bragg. Le tableau ci-dessous en donne une idée. Il repré- 
sente les longueurs d'onde associée de L. de Broglie pour diverses 
tensions d'accélération. 


MNOÉE 7. 25 100 500 I 000 5 000 10 000 30 000 50 000 


AU MINE 2AS 1,226 0,548 0,387 0,173 0,122 0,0698 0,050 


À première vue il ne semble pas diflicile d'obtenir des ondes élec- 
troniques de longueurs d'onde comparables à celles des rayons X 
utilisés en diffraction cristalline (Cu K,, 1,54 À ; Mo K4 0,710 À) et, 
partant, d'opérer dans des éonditions géométriques identiques pour 
une même réflexion sélective. Mais pour les électrons correspondants 
(électrons lents) l’interaction avec la matière est alors si importante 
qu’il est nécessaire de prendre de multiples précautions expérimentales 
quant au vide dans l'appareil (pour des électrons de quelques centaines 
de volts la pression ne peut dépasser 10-$ mm de mercure sans que la 
diffusion par les gaz résiduels ou adsorbés à la surface du cristal- 
rende toute mesure d'intensité inutile). Or, un tel vide est bien diffi- 
cilement réalisable dans une enceinte aussi importante que celle qui 
est nécessaire surtout si l’on est obligé, ce qui est le cas, de l’ouvrir 
de temps en temps. 

Un autre inconvénient pour des études courantes est, qu’en raison 
de la faible énergie des électrons, il n’est pas possible, à moins de les 
accélérer après la diffraction, d'obtenir des diagrammes nets sur des 
plaques photographiques ou un écran fluorescent. Aussi les tensions 
d'accélération les plus couramment employées vont de 20 à 60 et même 
100 kV, ce qui correspond à des longueurs d’onde de 10 à 20 fois plus 
petites que celles des rayons X ordinaires. 

Comme il est bien connu, en raison du facteur (X/sin 6) dans l’ex- 
pression donnant l'intensité diffusée par l'atome, cette intensité diffusée 
décroît très vite quand l'angle de diffusion eroît et ce n’est que pour 


sin 0 © É ae 3 
des. x 5 À! que l’on a des intensités diffusées mesurables 
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- avec précision, c’est-à-dire pour des directions faisant 5° ou 100 au maxi- 
. mum avec la direction du faisceau incident. 
Les angles de réflexion sont donc toujours très petits, ce qui, joint 
au fait que le pouvoir diffusant est énorme, donne une pénétration 
très faible du faisceau d'électrons dans le cristal bombardé. Par exemple 
en reprenant un calcul fait par Raether (33), p. 77: 
AB — L étant le libre parcours 
moyen pour les électrons considé- 


- “rés, 

r T— HB profondeur de péné- 6 
” tration moyenne est : RO rt 
- IE Sr, Fig. a. 


Cette formule montre, ce qui 
est évident, que la pénétration est la plus grande sous incidence 
normale. C’est le cas de la transmission qui ne sera pas à considérer ici. 
Il reste pour augmenter la profondeur de pénétration T à accroître 6 
en augmentant À, done à diminuer V, la tension d'accélération, mais 
alors on diminue en même temps L. Quelle est l'influence prépon- 
 dérante ? 
À est proportionnelle à 1/V/V mais L l’est à V; donc : 
T est proportionnelle à VV. 


e 


…. En prenant L — 500 À, ce qui correspond à peu près à l’aluminium 
room = 355 KV, on 2,250, — 1935" et Te 14 À. 
- Mais ce calcul est assez grossier quant à la valeur notamment de L 
et ne donne que le sens dans lequel T peut varier en fonction de V. 
- Il n’en reste pas moins que l’on a peu d'intérêt à diminuer la tension 
- pour accroître les angles de réflexion. Car alors on accroît notablement 
« la proportion de chocs multiples et, à moins de pouvoir analyser en 
» énergie les faisceaux diffractés, on augmente les difficultés d’interpré- 
* tation des mesures. 
T1 serait pourtant intéressant de pouvoir le faire car, pour des angles 
de réflexion de quelques degrés, les défauts de surface interviennent 
= notablement ce qui, pour de nombreuses études (couches d'oxyde, 


» états de surface, par exemple), est très profitable mais fort gênant 


« 


pour le problème qui m'intéresse. 
Donc, si en augmentant la tension d'accélération on accroît certai- 
- nement la pénétration, au contraire, les angles de réflexion diminuent 
notablement et l'influence de l’état de surface devient prépondérante. 
J'ai dû choisir un moyen terme et c’est finalement autour de 35 kV 
- que les mesures ont été faites pour la plupart. . 

* Pour le choix du cristal, si des cristaux à belle face de clivage sont 


. # D æ 2 ù G JA 1 # 
- idéaux, leur inconvénient majeur est qu'ils ne sont généralement pas 


Lanidietél 
PE + 
* 
U 
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bons conducteurs (ce qui est fort gènant pour des mesures exigeant 
un bombardement relativement long du cristal à cause de l'effet de 
charge). Le cas des semi-conducteurs mériterait certes une attention 
particulière mais je me suis limité jusqu’à maintenant aux monocristaux 
d'aluminium. Ce métal présente en effet plusieurs avantages : l’approxi- 
mation de Born est encore applicable en théorie cinématique et la 
pénétration des électrons est une des plus grandes à cause de la faible 
densité. On peut en obtenir facilement de beaux monocristaux et la 
surface une fois polie électrolytiquement peut être très plate et presque 
sans oxyde, Je reviendrai plus tard sur ce sujet. 


Rappels théoriques au sujet de l'intensité diffractée. — En ce qui 
concerne la valeur de l'intensité diffractée par un cristal, comme pour 
les rayons X, deux théories, l’une cinématique, l’autre dynamique, 
de Bethe, permettent en principe de la calculer. Elles donnent deux 
résultats très différents. D’après la première, l'intensité est propor- 
tionnelle à | V,4,/? et d'après la seconde à | Vouls Van étant les 
coefficients d'indices (A, k, {) dans le développement en série de Fourier 
du potentiel électrique à l’intérieur du cristal. 

La controverse depuis longtemps ouverte aù sujet de la validité 
respective de ces deux théories peut être résumée ainsi : tant que le 
cristal ou les eristaux diffusants sont suffisamment petits, la théorie 
cinématique est applicable, mais après on ne sait pas grand-chose. 
Ceci a été bien vérifié d’après Pinsker (seulement en ce qui concerne 
la variation relative de l'intensité en fonction de l’angle de diffusion) 
pour de nombreux métaux (Al, Cu, Ag, Au, Mg, Zn et Sn) (32), p. 155. 

L'auteur trouve que jusqu’à des épaisseurs de 5 à 6.10% cm la 
théorie géométrique reste valable. 

Blackmann (4) avait théoriquement trouvé des valeurs beaucoup 
moins grandes mais les calculs étaient surtout basés sur des résultats 
anciens et en désaccord avec ceux obtenus depuis par Pinsker. Celui-ci 
explique la divergence par le fait que, dans les feuilles polycristallines 
alors utilisées, l'orientation des monocristaux n’était pas umiforme 
en tous sens, ; 

Mais pour des épaisseurs supérieures la théorie dynamique est-elle 
applicable ? 

Jusqu'à maintenant aucune mesure d'intensité n’a été faite pour 
répondre à cette question. On a regardé si la largeur des maxima de 
diffraction était celle qui.est prévue par la théorie dynamique. Les 


er 
NES VE ré 


' 


résultats ne sont pas très convaincants. Pour les premiers ordres de 
réflexion les largeurs expérimentales des maxima sont du même ordre : 
que les largeurs prévues théoriquement mais la divergence est énorme 
à partir d'ordres tels que le 3€ : pour (333) du diamant Beeching (2). 


trouve 28° contre 2° théoriques, et pour ZnS Kikuchi (13) trouve 
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expérimentalement des largeurs 20 fois plus grandes que les largeurs 
prévues. 

Une vérification plus satisfaisante de la théorie dynamique est l’uti- 
lisation qui en est faite par MacGillavry (22) pour expliquer les diagram- 
mes obtenus à l’aide de faisceaux convergents par la méthode de Môl- 
lenstedt (26). Sans aucune mesure d'intensité on peut, d’après la 
topographie des tâches, déterminer les coeflicients du développement 
en série de Fourier du potentiel dans le cristal, Mais malgré tout, cer- 
taines anomalies subsistent (Ackermann (1) avee Ph I,). 

On peut encore reprocher à cette théorie qu’elle ignore le phénomène 
d'absorption et introduit des conditions aux limites assez discutables 


. tout en faisant intervenir des calculs très compliqués, déjà, dans l’hypo- 


thèse d’un potentiel, triplement périodique certes, mais stationnaire, 
sans aucune considération d’agitation thermique. 

Aussi pour voir qu’elle est l'influence de l'agitation thermique sur 
la diffraction des électrons je me contenterai de renvoyer au cours 
de J, Laval (20) et à sa note aux Comptes rendus de l’Académie des 
Sciences (18). 


Influence de l’agitation thermique sur la diffusion. — Comme Laval, 
je présenterai les résultats théoriques et expérimentaux à l’aide du 
réseau réciproque. 


Ne . . . 
Soit a, les translations fondamentales du réseau cristallin 4 = 1, 2, 3. 
Le réseau réciproque est cons- 


- — 
truit sur les 3 vecteurs À, définis 
par : 


> > 


. l 
FRS OSIt 


1 sit — l. 


Un nœudde ce réseau sera dési- 


gné par M et donc une translation 


par : 


3 
— 


i==1 


O (0, 0, o) est l’origine du réseau 


EST EE 
Soit 10 = k le vecteur de mo- 


dule 1/x dans la direction et le 


: ere Y pa 154 
” sens des électrons incidents et IX = k! le vecteur de module 1/\ dans 


la direction et le sens des électrons diffusés. 


RS . . 
X est appelé : pôle de diffusion et OX : vecteur de diffusion, 
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Ses composantes seront désignées par : 
X, («= 1,2,3). 
Son amplitude est : 


sin 0 
À 


[OX | À; Ge car ÀA#ÆN. 


Dans le cristal de N motifs, de g atomes, la position instantanée 
d'un atome (m, j), situé dans le motif m, en position 7, est définie par : 


- 
TES = nm 
T, = m sn SE u; 
3 
Lo? ET : < 
m = ma; m, entier $S O 


14 
> = > 
"A 
RE EE RS 


j va du nœud (mimsms) à la position moyenne 7 dans le motif cris- 
tallin (m). 


u* est le vecteur élongation qui va de la position moyenne de l'atome 
mj à sa position instantanée, 
Cette élongation est décomposable en 3Ng oscillations harmoniques, 


” . . ; 5 > > — — 
progressives, planes, pilotées par les vecteurs d’onde M + S,M + T ... 
de fréquences v,,, v,g... 

“CA | 

S, T, ... sont les vecteurs d'onde fondamentaux en nombre N : 


PRE El ET 
En ce qui concerne la diffusion, Laval démontre : 


1) Si le pôle de diffusion X est en un nœud M du réseau réciproque 
(cas de la réflexion sélective selon la loi de Bragg), l'agitation thermique 
des atomes dans le cristal diminue les intensités des réflexions sélectives, 
le facteur de température étant le même que pour les rayons X, à savoir 
le carré du facteur de Debye-Waller : 


H, — exp (— 8r?X2V;) 
PEUR, 
ci 


Lil 


ON : 2 : 
K$, = % (E) | Di X PS y exp (i2rps,) | 
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A 
PS est le vecteur amplitude de l’onde S pour l'atome 7. 
La somme des carrés des modules est normée à l’unité : 


152 
D e.é.) x 1, 
Ja 
27 pé. est une phase qui tient compte du fait que la propagation 
de l’onde n’est pas uniforme à travers le motif cristallin. 


V; est l'amplitude quadratique moyenne suivant la direction X 
de l’oscillation accomplie par l'atome y}. 

u : masse du motif cristallin. 

u; : masse de l’atome 7]. 

£_sy et e}sy sont les amplitudes quadratiques moyennes quanti- 
fiées correspondant respectivement à la perte du quantum d’éner- 
gie hvs, et au gain du même quantum pour l’oscillation harmo- 
nique Sy. 

Si on peut supposer l’équipartition de l'énergie satisfaite : 

ER, 


2) Si le pôle de diffusion X n’est pas en un nœud M du réseau réci- 
proque on peut encore dire qu'il y a réflexion sélective mais sur Les plans 


—_— 
d’ondes de vecteur de propagation, OX de longueur 1/A (A étant la 
longueur d’onde) avec : 
—> + > — 
OX = (M +S ET+H...). 
Le pouvoir diffusant æ c’est-à-dire le flux des électrons rejetés dans 


me . . . 
une même direction (ici IX) rapporté au flux des électrons incidents 
par unité de section et à l’unité d’angle solide est la somme de : 


D + Do +... + wu + 


où &, est la contribution des réflexions sélectives sur les ondes de 


potentiel produites par n oscillations harmoniques des atomes. 


—_— 
Tant qu’on est assez loin du point de fusion (et pour des vecteurs OX 
encore petits), c’est le pouvoir diffusant w, dit du premier ordre, qui 
est prépondérant. 
Son expression est : 


x Ÿ{w DDE,K4, exp [i2r(M.ÿ + 68] | 
mes 2 (5h 27008, exp [ia M + 68, 


Le 2 
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Z et F(X) sont respectivement le nombre atomique et le facteur de 


structure pour l’atome 7. , 
Le pouvoir diffusant du même ordre pour les rayons X rapporté 


de même au motif cristallin est : Laval (19) : 


3g —> + 
72 7 RE 1] & 1 — j ; 
mi: “2 (Sie D 8 COELKS, exp [izr(M.7 + es,)] |; 


g®) = ro1 + cos? 0)F,(X), 


met —13 
ro = za — 282.107 CM. 


On trouve donc pour les électrons la même expression, les facteurs 
g;(X) étant remplacés par f(X). Mais la différence est considérable 
en grandeur, c’est celle signalée déjà ci-dessus au sujet de l'amplitude 
de l’onde diffusée par un atome. Le rapport f(X)/8,(X) a un minimum 
qui est de l’ordre de 3.108, ce qui, au point de vue du pouvoir diffusant, 
donne un rapport de 107 en faveur des électrons (pour le même vecteur 
de diffusion). 


Ces résultats ne sont valables que si la théorie cinématique est 


applicable. Elle ne l’est certainement pas dans le cas de la réflexion 
sur un bloc monocristallin en ce qui concerne les réflexions sélectives 
par les plans réticulaires du cristal. Mais ici l'interaction avec les ondes 
d’agitation thermique est beaucoup plus faible que pour ces derniers 
plans. On peut done espérer la théorie cinématique légitime. 

En orientant le eristal par rapport au faisceau incident pour éviter 
toute réflexion sélective, les électrons pénètrent certainement beaucoup 


plus et on se rapproche un peu mieux des conditions supposées dans la 


théorie d’un cristal volumineux. Malheureusement, si la pénétration 
est plus grande, la probabilité des chocs inélastiques est plus grande 
elle aussi, Mais les électrons ainsi diffusés sont, d’abord, très peu 
déviés, et, surtout, ne sont capables d'aucune interférence contraire- 
ment à ceux diffusés par les ondes d’agitation thermique. Donc près 
d’une réflexion sélective où la diffusion par ces ondes est la plus grande, 
l'effet de température doit être assez net sur l'intensité diffusée. 


RéFRaACTION, — Un autre phénomène à signaler, important dans le 
cas de la réflexion, et donc pour les résultats qui suivent, est celui de 
la réfraction. 


La longueur d’ondé des électrons dans le vide est : 


h 
À — gs 
VERT + a) 


pour une énergie éV, 


ju 
- 1 4 


TC 
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_ Mais si on désigne par g, le potentiel électrique moyen dans le cristal 

(80 est toujours > 0), l'énergie cinétique moyenne des électrons dans 

le cristal devient e(V + g;) et la longueur d’onde correspondante 
est : 


k 


N 3 
2moe(V + s)[ +e[ ee) ] 


2 
2mM0oc 


9 == 


E.. ondes électroniques subissent donc, en pénétrant dans le cristal, 


… une réfraction d'indice  — 2 et : 
0 


V 
AUERE É 80 
Ê WE in 2mot> \ NV. 


« eV 12 ; 
Or ——,est de quelques centièmes au maximum : 
è 2mMmoC 


pour V — 30 kV, c’est 0,03. Donc avec une très bonne approximation 
on peut prendre : 
; 80 
; u? Es Y : 


D. 


En raison de cette réfraction les spots de Bragg sont déplacés vers 
- Je faisceau incident de quantités facilement observables, les déplace- 


- ments relatifs des spots étant indépendants de la tension d’accélé- 
- ration V et la mesure de ce déplacement permet de trouver g (cf. Pims- 
bker (32), p. 119). 

En s'appuyant sur ce phénomène de réfraction Raether (33), p. 81, 
a tenté d'expliquer l’élargissement, parfois considérable aux faibles 
angles, des spots de Brage. 
_ L'auteur calcule le déplacement d’un spot de Bragg quand la surface 
. du cristal est inclinée comme l'indique la figure 2 par rapport aux plans 
_réticulaires réfléchissants PP°: 


D—ÿtax avee SO 
cos (S + æ) — y cos (5 + 0°) 
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avec U = ]I + #, on trouve, en développant et considérant que les 


angles (à part peut-être à) sont toujours <1 591: 


0 MR LA Ne je 
AT 2V\8 +5 
Pour sortir du cristal, le rayon électronique subit la déviation simi- 


laire (avec un angle à qui n’a pas forcément la même valeur que pour 
la face d'entrée). 


(0° — x) est tabulée pour le cas de l'aluminium et plusieurs réflexions 
sélectives au chapitre IV, tableau VII. 

g à été pris égal à 4 V et la tension V d'accélération est 35 kV. 

Comme 6° — 9 l'écart à la réflexion de Bragg est done donné par 
(0° — x), et cet écart peut être très grand. | 

Il suffit done de supposer une ondulation de Ja surface, c’est-à-dire 
un domaine de variation continue pour 5 pour expliquer l'élargissement 
des spots qui, de toute façon, doit se faire du côté du faisceau direct | 
par rapport à la position du spot de Bragg sans réfraction. 

Nous comparerons les résultats de ces caleuls aux valeurs expéri- 
mentales. 


« 


CHAPITRE II 


Appareillage. 


Le diffracteur utilisé est à cathode froide du type Induni. Le faisceau 
est diaphragmé par un trou d’anode de 0,1 à 0,15 mm de diamètre. 
et concentré par une bobine magnétique sur un écran fluorescent placé 
à une distance d — 13 em de l’axe de rotation du porte-cristal. Autour 
de cet axe et à la même distance d, peut tourner la fente d’un cylindre 
de Faraday. 

La haute tension est conçue pour des fonctionnements allant jusqu’à 
50 kV et des débits ne dépassant pas 1 mA. La tension utilisée le plus 
couramment est 35 kV et le débit total 50 à 100 uA. Grâce à une grande 
capacité de 0,1 4F et à une résistance de 1 MQ les ondulations de la 
tension redressée sont très réduites. J'ai vérifié qu'en fonctionnement 
normal et pour le débit maximum d'utilisation, cette ondulation était 
plus petite que 1/1 000 en valeur relative. C’est là un perfectionnement 
important par rapport au circuit haute tension de Beeching qui est 
le seul, avant moi, à avoir tenté des mesures électrométriques d’inten- 
sité dans le cas de la réflexion, (la capacité n’était que de 0,014 UF 
et, de plus, les débits nécessaires étaient beaucoup plus importants) 


- 
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Le système de pompage : Pompes primaire, à deux étages, et secon- 


daire, à diffusion d’huile, avec une vanne- chicane, permet un vide 
“limite de I à 2.10-5 mm de 


mercure obtenu après 1 heure -20t 
de pompage (même pendant le 
fonctionnement de la cathode 
“froide, malgré l'entrée d'air & 
rente : à ce type de cathode, 8 
€ Je vide limite n’est pas changé). “condenaeur 
magnétique 
Dispositif permettant les me- 
… sures d’intensité. — Une petite 
… bobine en fil de cuivre d’une 
« dizaine de spires placée, avant 
le cristal, sur le trajet du fais- 
… ceau direct, permet de dévier 
ce ea sur un récepteur 
relié à un galvanomètre d’une Ve. récepteur du 
sensibilité de 2,7.10-11 À /mm. re 
L'intensité du faisceau d’élec- 
trons étant en moyenne de 
1,5.10 * À, elle peut être ainsi à 
indre de 
contrôlée à I p. 100 près et, veau 
de plus, le faisceau n'arrive sur 
le cristal que pendant le temps 
vers l'électro- 
# » juste nécessaire à une mesure rie 
- d'intensité diffusée, Cette der- 
mière mesure se fait à l’aide 
d’un cylindre de Faraday 
comme récepteur du faisceau d’électrons. La fente d'entrée, rectangu- 
 laire, est réglable en largeur de façon continue de 3 mm à 0. Après 
cette fente, un trou circulaire de diamètre appropr 1é an les dimen- 
sions de CS section du faisceau direct à ce niveau, permet le réglage en 
- hauteur de la fente d’entrée. 
* Le disque récepteur central du cylindre est relié à l'aiguille d’un élec- 
-tromètre de Lindemann monté en hétérostatique symétrique. La 
méthode de mesure du courant est une méthode de zéro. A l’aide d’une 
FF potentiométrique de 1 000 Q, mesurable à 1 Q près, alimentée 
» par un accumulateur de 2V, on applique sur une couronne cylindrique 
entourant une tige centrale reliée au disque récepteur, la tension 
suffisante pour maintenir nulle, par influence, la charge de ce récepteur. 


x 


Le coefficient d'influence a été mesuré à 5/1 000 près et trouvé égal 
à T PEN 5 fe UF. + . . , . . 

Par exemple si au bout du temps t il a fallu, pour maintenir l'aiguille 
dé l’électromètre constamment au zéro, appliquer sur la couronne 
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Fig. 3: — Schéma général. 
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cylindrique une tension U, l'intensité du faisceau entrant dans le cylin- 


dre est 1, donnée par : 


(1) HE =T.0; 4 
ce qui pour une division du potentiomètre par seconde donne : 
[= 1,05.107MA. 


Or, pour la sensibilité maximum utilisée pendant les mesures, en 
l'absence de tout courant, un déplacement moyen d’une division 
du potentiomètre est suffisant pour maintenir l’aiguille fixe pendant 
3 minutes. En considérant mesurable, un courant 2 à 3 fois plus 
grand que celui correspondant au mouvement propre ainsi défini, 
il était donc possible de mesurer des courants de 1,8.1071 À environ. 
Mais ceci implique, pour comparer entre elles des intensités de cet 
ordre avec une erreur de quelques centièmes seulement, une durée 
de la mesuré de 5 à 10 minutes, bien trop longue pour être faite plusieurs 
fois, avec un même cristal et en utilisant une même portion. de ce. 
cristal. En fait la plupart des mesures sont faites en 5, 10 ou 20 secondes, 
ce qui permet de mesurer, à I ou 3 p. 100 près, des intensités jusqu’à 
LOMSA 

Le cylindre de Faraday est aussi utilisable pour étudier le faisceau 
direct. La mesure des courants correspondants, allant de 2.10 À 
à 10-11 À suivant la largeur de la fente d’entrée, se fait à l’aide du, 
même montage électrométrique. Seul est nouveau un condensateur, 
de € — 9 700 + souuF qui, placé dans le circuit de l’aiguille de l'élec- 
tromètre, permet la compensation des charges. L’intensité se trouve 
par la formule (1), C remplaçant F. "4 

Il est done, avec tout cet ensemble, tout à fait possible de mesurer, 
à 1 ou 2 centièmes près des flux d’électrons correspondants à des inten-» 
sités comprises entre 108 et 1071 À et, surtout, de comparer l'intensité 
diffusée, dans une direction faisant un angle donné avec la direction. 
incidente, avec l'intensité du faisceau direct. 3 


Porte-cristal chauffant. — Le porte-cristal est celui fourni par la 
Maison Trüb-Taüber. Il permet les déplacements habituels, soit : 
deux rotations d’axes perpendiculaires entre eux et à l’axe moyen du 
faisceau horizontal et deux translations parallèles à ces deux axes. Quel-: 
ques modifications de construction ont été apportées pour porter un! 
petit four que je vais décrire maintenant et une rotation supplé-. 
mentaire d’axe perpendiculaire aux deux autres. 

Le four permet de chauffer le cristal jusqu’à 6000 C. IL comprend 
comme élément chauffant du fil de Kanthal et comme support isolant. 
de la Lava. La charpente métallique et tous les réflecteurs sont en acier 
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inoxydable. L’enroulement du fil est fait de telle façon que le champ 
. magnétique dû au courant chauffant et qui risque de perturber la forme 
et la position du faisceau d'électrons soit le plus petit possible. Pour 
_cette même raison la résistance est choisie assez grande (100 Q). Ainsi, 
1l n'est pas nécessaire de dépasser un débit de 0,5 À pour obtenir la 
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cé 
- Fig. 4 a). — Diverses parties du four. Les réflecteurs thermiques ne sont 


pas représentés de même que le deuxième élément chauffant, identique 
à celui figuré. 

température de 600 C. Pour cette intensité le faisceau direct n’est 
même pas déplacé de 1 minute. Aussi a-t-il été jugé inutile d'interrompre 
le chauffage pendant une mesure d'intensité comme font certains 
expérimentateurs avant de prendre la photographie d’un diagramme. 


Préparation des monocristaux — Les monocristaux utilisés, obtenus 
à partir d'aluminium 99,99 p. 100 se présentent sous forme cylindrique 
10 X 10 mm pour ceux donnés par M. Olmer ou parallélépipédique 


20.X 15 X 4 mm pour ceux préparés par moi-même, chez M. Chaudron. 
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La méthode de préparation est celle de l’écrouissage critique indiquée 
par P. Lacombe et L. Beaujard (15). Se 

Leur orientation est trouvée soit par photographie d'un cagramme 
de diffraction électronique obtenu sur l’écran fluorescent, soit à l’aide 
d’un spectromètre à rayons X, en utilisant un compteur de Geiger- 
Müller. 

Ce dernier procédé permet de déterminer, à quelques minutes d’angle 
près, l'angle fait par les plans réticulaires d'indices donnés, avec la 
surface du cristal, Il s’agit alors d'amener la surface de l'éprouvette 
à quelques minutes du plan réticulaire choisi. On ÿ arrive par le polissage 
mécanique, à l’alumine uniquement, car le polissage à l'émer1, même 
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Fig. 4b). — Coupe du four par un plan parallèle à XOY du dessin (a). 
Les réflecteurs, non figurés, s’emboîtent dans les vis A, B, C. 


(0 000), perturbe beaucoup trop la couche superficielle. Par polissage élec- 
trolytique on enlève ensuite la couche de Belby. Le bain utilisé est le bain | 
Jacquet classique : 2/3 anhydride acétique R. P. et 1/3 acide perchlo- 
rique du commerce en volume. L’électrolyte doit être suffisamment . 
refroidi pendant le polissage pour que sa température ne dépasse 
jamais 14°, Les autres conditions de polissage sont celles indiquées 
par Jacquet (10). Suivant le travail mécanique fait sur la surface 
monocristalline, la durée du polissage électrolytique pouvait varier 
de 10 minutes à 1 heure. Les surfaces polies sont ensuite lavées dans 
un fort courant d’eau ou, mieux encore, à l’acétone et ensuite rincées 
à l'alcool absolu, une légère couche d’alcool restant sur le cristal Jus- 
qu’à son introduction dans l'appareil. 

Tous les monocristaux ainsi préparés donnent de très beaux diagram- 
mes avec des lignes de Kikuchi bien fines, ce qui est généralement 
considéré comme l'indice d’un réseau unique et presque parfait. 
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CHAPITRE III 
Méthode expérimentale. 


Réglage du faisceau direct. — Tout d’abord un réglage préalable 
du faisceau direct est fait de telle façon qu’il coupe l’axe de rotation 


- du porte-cristal (celui qui permet de régler l’angle de réflexion) et 
- qu'il soit le plus horizontal possible. 


Dans ce but, à la place du cristal, est placé un fil tendu le long de 


cet axe et le faisceau est centré par rapport à l’ombre du fil portée 


sur l’écran. On peut ainsi garantir que le faisceau coupe l’axe à 1/100 de 
millimètre près, tout au moins pour la tension de réglage. 

Il est le plus souvent nécessaire de relever le faisceau pour qu’il 
soit horizontal à l’aide d’une petite bobine magnétique placée après 


- les diaphragmes d’anode et du condenseur, mais le déplacement néces- 


saire (une dizaine de minutes d’angle) est toujours si petit, que la forme 
du faisceau n’est pratiquement pas changée malgré un défaut de cen- 


” trage de la bobine, difficile à éviter. Ce déplacement peut d’ailleurs 


à in Fees : ne 2h ; 
être négligé sans qu’il s’ensuive une variation appréciable des inten- 
sités diffusées. 


Dimensions du faisceau. Divergence. — Les distances diaphragme 
d’anode-lentille du condenseur magnétique et lentille-écran, respec- 
tivement de 130 mm et 480 mm, garantissent un faisceau quasiment 
parallèle quand on le focalise sur cet écran. 

Par exemple, pour un diaphragme d’anode de 0,08 mm de diamètre 
et un diaphragme dans le condenseur de 0,15 mm, on trouve (fig. 1), 


- en considérant la lentille magnétique comme suffisamment mince pour 


pouvoir appliquer les relations simples de conjugaison objet-image de 
l'optique géométrique : pour largeur du faisceau sur l'écran : 0,3 mm, 
c’est-à-dire sur le cristal une largeur au maximum de 0,2 mm et une 
divergence de 1 minute de part et d'autre de l'axe moyen du faisceau. 

La largeur du faisceau a été mesurée à l’aide du cylindre de Faraday 
en utilisant une fente très fine, 4/100 à 7/100 mm, c’est-à-dire couvrant 
un angle, mesuré à partir de l’axe de rotation du porte-cristal, de 
1 minute à 1 minute et demie. Des mesures ont été faites aussi au niveau 
du porte-cristal. L'accord est bon avec les dimensions données ci-dessus 


par le calcul. 


Ces mesures ont aussi permis de définir correctement l'intensité 


devant passer dans le circuit de la lentille magnétique pour obtenir 


la meilleure focalisation possible, l'observation visuelle ne donnant 
pas toujours des résultats concordants. Un contrôle de cette intensité 
à I p. 100 a été trouvé largement suffisant. 
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Stabilité et contrôle de la haute tension. — En ce qui concerne la 


stabilité de la haute tension elle est assurée à I p. 100 près par un régu- 
lateur de tension placé sur le circuit d’entrée du transformateur haute 
tension. Le réglage fait après 3/4 d'heure de fonctionnement de la 
cathode froide n’est pratiquement jamais à refaire pour une série de 
mesures de quelques heures. 


La valeur de la haute tension est donnée par un voltmètre fourni 


et gradué par le constructeur du diffractomètre. 


Il est placé en dérivation sur la partie terminale d’une résistance 


La sensibilité est le 1/4 de kilovolt. 
Mais si ce montage s’est avéré le plus souvent satisfaisant, il est 
parfois capricieux, sans doute à cause de mauvais contacts ou de varia- 


: de 100 MQ elle-même reliée à son autre extrémité à la haute tension. - 


tions de la résistance (des erreurs de plus de 15 p. 100 ont pu être remar-. 


quées). 
Aussi, pour plus de sûreté, la méthode suivante, permise par le mor- 
tage quel que soit l'encombrement du cristal, était utilisée. Dans la 


petite bobine génératrice de champ magnétique placée avant le cristal : 


on fait passer une intensité suffisante pour dévier, dans un plan hori- 
zontal, le faisceau d'électrons. Le cylindre de Faraday permet de trouver 


la nouvelle position du faisceau à une demi-minute près. Donc, théori- … 


quement, à condition de déplacer le faisceau d’un angle assez grand, 
on peut déceler une variation infime du réglage de la tension. Mais 


malheureusement, à cause de la construction assez sommaire de la. 


bobine déviatrice, le faisceau dévié est élargi et on n’a pas intérêt 
à trop le déplacer. Des résultats satisfaisants sont donnés pour une 
déviation allant jusqu’à 2° (élargissement 3 p. 100), déviation qui est 
malgré tout suffisante, et on peut se contenter de mesurer l'intensité 
passant dans la bobine à 1/2 p. 100 pour contrôler finalement V à mieux 
de I p. 100. 

: Pour mesurer la tension accélératrice en valeur absolue, c’est-à-dire À, 
Je n'ai pas voulu retenir les résultats obtenus par réflexion sur les mono- 
“cristaux d'aluminium à cause de l'erreur due à la réfraction. La méthode 
utilisée est celle préconisée par Trillat (39). Le caleul a été fait à partir 


de la formule À = 24 sin 8, où d est pris dans les tables de constantes 


et 0 est trouvé en mesurant, à l’aide du cylindre de Faraday, à 1 minute 
près, le diamètre angulaire de quelques anneaux (4), du diagramme 
de diffraction donné par transmission par de la poudre d'oxyde de 


zinc. Ces mesures ont été faites pour trois tensions. La précision est 


très bonne car il est facile de placer la poudre, en utilisant un porte- 
cristal approprié, sur l’axe de rotation de ce porte-cristal, done aussi 
du cylindre de Faradaÿ, avec une erreur inférieure à 2/10 mm = AL. 

Les mesures faites sont uniquement des mesures d’angles et on peut 
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estimer l'erreur sur 0 correspondant à ce AL, en mesurant sans grande 
précision la distance L de l’axe au plan des anneaux : 
A6 AL 0,2 I 
OL ES 6 mo 


…. A cette erreur il faut ajouter celle faite sur la mesure de (40). Fina- 
; lement l'angle 6 est déterminé à 3 ou 3 nullièmes près. 
» Onpeut ainsi trouver la tension en valeur absolue avec une 
…. erreur < En 
100 
La concordance des résultats pour 4 anneaux distincts indique d’ail- 
leurs, d’une part que cette erreur est sûrement inférieure et, d'autre 
part, que la tension peut rester stable pendant un temps assez long 
(2 heures : temps nécessaire aux mesures permettant de déterminer 


(40) pour 4 anneaux différents). 


Tapceau Î 


Étalonnage de la haute tension. 


Anneaux À À Ào À 3 À 
1010. 0,0737 0,0648 0,0582 
YO T. 0,0741 0,0645 0,0577 
1 Ge OR SENCRE T 0,0743 0,0653 0,0583 
OU D SA 0,0744 0,0645 0,0578 
ne RP RE DINET ESRI NS CICR 
Moyennes. . + + : 0,0741 0,0648 0,0580 
ANR NV pee 1e 26,7 3454 42,8 F 
C4 124/30/ nos 183/30 


De plus, le contrôle de la tension, signalé plus haut à l’aide de la 
bobine déviatrice, était fait chaque fois, ce qui donne finalement 
… J’étalonnage V(x’) de la tension en valeur absolue à partir de la mesure 
» de l’angle de déviation du faisceau direct. 


__ Intensité du faisceau direct. — Par contre, en ce qui concerne l'in- 

tensité du faisceau électronique, de nombreuses et importantes varia- 
tions sont à signaler. L’intensité totale du faisceau à la sortie de la 
> cathode froide varie, elle, le plus souvent très régulièrement. Après 
» _; heure de fonctionnement, on peut considérer que cette intensité 
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baisse, proportionnellement au temps, de I p. 100 par heure environ. 
Ceci est inhérent au type de cathode utilisé. La pression, dans la chambre 
où les ions sont formés, s'améliore continuellement et donc le- débit 
d'ions diminue légèrement. 

Mais l'intensité du faisceau arrivant sur le cristal subit, elle, des 
fluctuations importantes et c’est justement cette intensité qu'il faut 
connaître pour pouvoir comparer entre elles les mesures de faisceau 
diffusé. 

Aussi il est indispensable de faire un contrôle continuel de l'intensité 
incidente. Cela est rendu possible par la petite bobine placée avant le 
cristal qui permet de dévier le faisceau sur un récepteur R relié à un 
galvanomètre d’une sensibilité de 2,7.10-11 À par millimètre. 

Entre chaque mesure, qu’il s'agisse de celles relatives au faisceau 
diréct ou à un faisceau diffracté quelconque, le faisceau d’électrons 
est envoyé sur le récepteur R. La période du galvanomètre, 5 secondes, 
est suffisamment courte pour que le temps de déplacement du spot 
soit toujours plus petit que celui qu'il faut de toute façon pour se 
préparer à une nouvelle mesure (rotation du cylindre de Faraday 
ou même du cristal) et l'intensité du faisceau direct est ainsi chaque 
fois connue sans qu’il s’ensuive une perturbation quelconque ou un 
allongement des mesures à effectuer. «À 

On peut done ramener toutes les intensités mesurées, à une même 
intensité du faisceau direct en faisant une règle de trois. Mais il ne faut 
pas en abuser car, pour un intervalle de variation trop grand, cette 
règle de trois n’est certainement pas justifiée. Tous les résultats que 
je donne, rapportés à une règle de trois, sont obtenus par des mesures 
faites pour un déplacement du spot du galvanomètre dans l'intervalle 
de 35-65 mm (soit comme intensité 0,945 à 1,75.10-° A), intervalle pour 
lequel la règle de trois est légitime. Pour le vérifier un même spot a été 
étudié pour les intensités extrêmes et celles autour de la moyenne. 

La figure 9 montre le résultat obtenu. Aucune variation systématique 
n'apparaît. 

Intensités diffusées. — Deux sortes de mesures d'intensité diffusée 
ont été faites presque toutes pour la même tension d'accélération 
(35,0 + 0,3 kV). 

Dans une première série, le cristal est laissé fixe dans la position don- 
nant une réflexion sélective de Bragg, le plan d'incidence étant hori- 
zontal. Le faisceau diffracté est mesuré par déplacement du cylindre 
de Faraday dans ce plan d'incidence, dans un angle d’environ 4°. 
(80 minutes avant le maximum de la réflexion sélective et 2050! après). 
Cet intervalle angulaire est choisi toujours plus grand que le double 
de l’angle de réflexion sélective minimum relatif aux plans réticulaires 
étudiés. 

Ces mesures ont été faites avec deux cristaux différents : l’un pour 
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lequel la surface du cristal fait quelques minutes d'angle avec les plans 
…réticulaires (111) (4 + 2!), l'autre pour lequel les plans (110) font 
(45’ = 2’) avec la surface du cristal. Aussi, respectivement, les réflexions 
sélectives (222), (333), (444), (555) et (440) et (660) ont-elles été étudiées 
et toutes aux trois températures (200 C, 2300 C, 3200 C). Pour cette 
série la fente du cylindre de Faraday est prise relativement fine (elle 
“couvre 1! à 2’ d'angle), pour pouvoir étudier la forme du spot de Bragg. 
Dans une deuxième série, faite jusqu’à maintenant avec le deuxième 
À 
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Fig. 5. — Courbes d'intensité pour 4 réflexions sélectives 
et un même cristal en unité arbitraire. 


«La courbe (555) représente assez bien la courbe d'intensité du faisceau direct 
…. à un facteur © 3,10° près sur l’axe des ordonnées. 


Z 


cristal seulement, celui-ci est d’abord placé en position de réflexion 
élective. Le cylindre de Faraday est orienté pour recevoir le maximum 
de l'intensité diffusée (sa fente a pour largeur celle du faisceau direct 
à cette distance du cristal). Ensuite, pour une nouvelle mesure, le 
ristal est tourné dans un sens ou dans l’autre de 1', 2", 3!,… et lecylindre 
e l'angle double et ainsi de suite jusqu’à la réflexion sélective d’ordre 
uivant et au-delà. : 

2 Dans un cas comme dans l’autre, la position correcte du cristal 
donnant le maximum de l'intensité pour la réflexion sélective étudiée 
‘est cherchée, d’abord, par un réglage préliminaire utilisant l’écran 
fluorescent et la possibilité offerte par l'appareil d'obtenir des réflexions 
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pour deux positions du cristal à peu près à 1800 l’une de l’autre, à gauche 
* et à droite du faisceau direct. Mais ce réglage optique doit être toujours 
complété en cherchant, par tâtonnements, la position azimutale et 
langle de Bragg donnant le maximum d'intensité par des mesures 


Intensite 


222 


Fig. 8. — Fond continu. 

333 

Les courbes en trait plein sont les lignes 
milieu des domaines, plus ou moins lar- 
ges suivant l'angle de diffusion, dans 
lesquels se trouvent les nombreuses cour- 
bes expérimentales. 

Seul le domaine des courbes à la tempéra- 
ture t, est figuré. Les deux autres do- 
maines ont la même largeur que celui-ci. 
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> à l’aide du cylindre de Faraday. Ces deux dernières rotations peuvent 
faites à 1 minute près. Le temps mis pour ce dernier 
- réglage exige parfois un bombardement du cristal par. le faisceau 
. électronique pendant plusieurs dizaines de minutes mais il suffit, afin 
_ d’avoir pour les mesures ultérieures une surface non contaminée, de 
communiquer une translation au cristal parallèlement à sa surface 


» toutes deux être 
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et perpendiculairement au faisceau direct, ce qui ne change pas le 
réglage angulaire, l’axe de cette translation étant très bien défini 
mécaniquement. l 
La durée totale de toutes les mesures faites pour une réflexion sélec- 
tive de la première série signalée ci-dessus est d’une vingtaine de minutes. 


Intensite 


10’ 
Fig. 9. — Courbes d'intensité pour une même réflexion sélective 
obtenues pour des intensités incidentes très différentes : à 
L'OMOC LE AMCOUThO EST 
OMOR ABcoourDe (@) ss ab 00 O CS 


Ce n’est évidemment pas le temps pendant lequel le cristal est bombardé 
par le faisceau d’électrons. La durée d’une mesure est, en général, : 
10 secondes et c'est pendant ce temps que le cristal est atteint. Le ie 
de porter le cristal à 2000 C pendant quelques 10 minutes avant toute 
mesure, ou tout simplement de commencer les mesures par cette tempé- 
rature, permet d'utiliser la même portion du cristal pour RER 
même trente tels pointés sans qu'une trace de souillure a paraisse 
ou que l'intensité en un point varie de façon appréciable, d 
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5) Des mesures croisées permettent aussi d’aflirmer que le fait d'élever 
L la température du cristal d'aluminium jusqu’à 4000 C sous une pres- 
sion de 2 à 1.10% mm de Hg n’augmente absolument pas la couche 
d'oxyde qui, obligatoirement, se forme entre le moment où le cristal 
est sorti du bain électrolytique et celui où il est mis sous vide dans 
«l'appareil. 

Par contre, si la température dépasse 4500 C, une couche se forme 
qui diminue considérablement l'intensité des réflexions sélectives et 
mauomente très légèrement celle du fond continu. Ce peut être Jà un 
“moyen d'étudier l’épaisseur de la couche formée mais aucune étude 
systématique n’a encore été tentée. 
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CHAPITRE IV 


Interprétation des résultats des mesures. 


NN ER Se A a 


Ayant pour dessein d'étudier l’influence de l'agitation thermique des 
atomes sur la diffusion des électrons, je montrerai dans une première 
partie ce que mes résultats permettent d’aflirmer à ce sujet. Ils apportent 
à la théorie dynamique de la diffraction une confirmation importante 
… en ce qui concerne les réflexions sélectives. 

“ Dans une deuxième partie, j'utiliserai ces mêmes résultats pour 

prendre position dans le débat, depuis longtemps ouvert mais encore 
bien controversé, sur la symétrie ou la non-symétrie des spots de Bragp, 
et discuter de leur largeur et de la valeur du potentiel interne telle 
. qu’elle peut être trouvée par le procédé de la diffraction électronique. 
- La théorie dynamique permet encore de mieux interpréter les résultats 
et, de plus, la différence énorme signalée par Beeching (2), entre les 
largeurs expérimentales et celles prévues par cette théorie, ne semble 
pas devoir être retenue. 
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Influence de l’agitation thermique. Intensités sélectivement réfléchies. 
— 1) L’'agitation thermique des atomes diminue les intensités 


= électivement réfléchies. Mais si l’on peut sans ambiguïté définir 
| Je facteur de Debye-Waller exp (— BX?), cf. p. 304, affaiblissant le 
facteur de diffusion de l'atome à cause du mouvement continuel de 
- celui-ci, suivant que l’une ou l’autre des théories cinématiques ou dyna- 
miques est applicable, les intensités sélectivement réfléchies varient, 
» avec la température, de façons très différentes l’une de l’autre. 

2 D’après la première, l'intensité est proportionnelle au carré du facteur 
de structure atomique et donc le facteur d’affaiblissement est 
exp (—2BX°). D’après la seconde, l'intensité est proportionnelle au 
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facteur de structure et le facteur d’affaiblissement doit donc être 
exp (— BX°). 

J'ai déterminé de la façon suivante la loi de variation de ces intensités 
avec la température. : 

Les courbes (Ex. fig. 7) donnant l'intensité d’un spot de Bragg, 
fond continu enlevé, sont tracées pour un même spot aux trois tempé- 
ratures que je désignerai maintenant par : 


1, = 2000; t—2300C; = 3200 C. 


Elles limitent, avec l’axe des abscisses,une aire qui est proportionnelle 
à l'intensité du spot correspondant, soit respectivement : Sp, S1 et So. 

Or le facteur d’affaiblissement de température D, est tel que, I, étant 
l'intensité à la température t et I, celle que l’on aurait théoriquement 
dans les mêmes conditions avec le même cristal, l'agitation thermique : 
éteinte : + - 


T; = 1°D; . 


e” Donc pour un même spot : 


ne L/D, = I, =Cte, 


et donc : 3 
ir So N S1 = Sa — te 
| Don Eee | 
. Les facteurs de Debye ont été calculés d’après la formule classique 
me: de Debye : 
2. D = exp (—BX?), 
je avec : 
F — 6h? ( P(x) : 

QT SNS = 

| B=sru= 5 +, (2). 


% u; est le déplacement quadratique moyen de l'atome mesuré, à partir 
| de sa position moyenne, perpendiculairement aux plans réfléchissants. - 

het k sont respectivement les constantes de Planck et de Boltzmann, : 
m la masse de l’atome d'aluminium : 


I x 
(a) =! f z=&, 

a été tabulée par Debye lui-même. % 
® est la température caractéristique de Debye. x = OJT, T étant la 
température absolue. 

Certes cette formule utilisée n’est pas rigoureuse, mais elle est géné- 
ralement considérée comme donnant le résultat cherché avec une bonne 
approximation dans le cas des cristaux monoatomiques, approximation | 
qu'on peut améliorer en prenant des @ variables avec la température 
ce qui a été fait ici. : 

Quant au choix à faire parmi les diverses valeurs données dans les 
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tables pour O, suivant les grandeurs physiques prises en compte pour 
les déterminer, il semble assez logique de retenir celles qui ont été 
trouvées à partir du phénomène de l’affaiblissement des intensités des 
rayons X sélectivement réfléchis, similaire à celui envisagé ici pour les 
électrons. 

En ce qui concerne l'aluminium trois groupes de résultats sont à 
retenir : ceux de James, Brindley et Wood (11),deOwen et Williams (31) 
et de Walker (42). 


* Dans le tableau qui suit j'ai indiqué aussi les températures trouvées 


> par Sutton (36) à partir des constantes élastiques : 
Températures Températures caractéristiques 
d'expériences en degrés K de l'aluminium en degrés K 
James, 
Brindley | are | Walker Sutton 
ail illiams | 
et Wood | 


| 
| 


Rayons X | Ray. X Chal. spé. | (C!® élast.) 


Too 427 
293 396 395 402 380 417 
470 383 396 
590 375 : 382 


Ces températures, garanties à quelques p. 100 près, diffèrent en fait 
notablement les unes des autres. Avant de faire un choix, j'ai voulu 
- utiliser un autre procédé de calcul, théoriquement meilleur que celui 
de Debye, de B — 8r?u? qui est le suivant : il utilise le spectre des 
fréquences tel qu’on peut l'obtenir, d’après la théorie de Born (5) 
» à partir des constantes de rappel interatomiques. Pour l'aluminium, 
justement, ce spectre a été donné par Olmer (30) et Walker (42), tous 
- deux utilisant dés mesures de diffusion des rayons X par l'agitation 
thermique des atomes du cristal. Le 

Le déplacement quadratique moyen peut être exprimé en fonction 


» des énergies moyennes des vibrations normales, ce qui pour un cristal 
ique de N atomes, de masse m, donne, à la tem- 


- cubique monoatomi 
- pérature T : , 
: 2 E(v) 
D ee vw ? 
À V 


— I I k 
E(v) = hv ( HA enV/AT ) 


+ | étant la fréquence d’une vibration normale. 
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Le spectre des vibrations de densité p(v) est tel que : 


: Vm 
3N= le e(v)dy, 


Nes 
É E{v}v—2o{v)dv 


[°" epias 


et on obtient pour B : 


pee 
m 

Malheureusement, le spectre des vibrations n’est encore donné que 
pour la température ordinaire. On peut certes, en première approxi- 
mation, le considérer valable dans un certain intervalle de température, 
mais plus cet intervalle est grand, plus l'erreur que l’on peut faire, 
bien difficile à évaluer, est grande. 

Le calcul fait pour B à la température ordinaire donne 0,853.10 -1$ cm?, 
En comparant avec les résultats obtenus à l’aide de la formule (2) de 
Debye, on voit que la température caractéristique qui correspond 
à cette valeur est 3920, soit assez bien celle donnée par Owen et Williams. 
Aussi, par la suite, je considérerai que les valeurs de B obtenues à 
partir des © données par Owen et Williams sont certainement les meiïl- 
leures valeurs à retenir. 

J'ai malgré tout fait aussi les caleuls en utilisant les températures 
caractéristiques données par Sutton. 

La comparaison des résultats obtenus pour les deux groupes de @ 
permet d'apprécier l'erreur que l’on peut faire à cause de l’imprécision 
sur ces grandeurs. 

Le tableau IT donne les résultats pour toutes les réflexions étudiées. 
On y trouve d'abord les surfaces, soit S, pour la température t,, limitées 
par les courbes d'intensité des spots de Bragg. Ce sont les moyennes 
de 10, parfois même 15 mesures faites pour un spot donné et une tempé- 
rature fixe. Ces moyennes sont connues à 3 p. 100 près. 


Si 


, Le e , . F 
. J’ai indiqué ensuite les valeurs des rapports : it » => 


avec les @ d’Owen et Williams et celles de Sutton. 

Les nombres correspondants sur une même ligne horizontale devraient 
être les mêmes. Ils diffèrent, en fait, relativement peu les uns des autres. 
Il est assez étonnant d’ailleurs de remarquer que si le calcul est fait 
en prenant une température caractéristique fixe, 395° par exemple, 
pour le calcul de tous les facteurs de Debve, les nombres K diffèrent 
encore moins les uns des autres et cette différence devient encore 
plus petite si les @ sont prises variables, mais dans le sens inverse du 
sens habituel (Pour (440) ce n’est pas exact). 

Dans la dernière colonne, j'ai indiqué l'écart, en valeur relative, qui 
sépare le plus petit nombre du plus grand sur une même ligne hori- 
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£ 
e TaBreau II 
_ 
|| Réflex. | < 
7 sélect. lo h ta FR 
É Surf. SM 192 179 167 
: | ne Si CN Arr 230 233 5 À 
2] (222) | D: { Sutton. .| 221 227 Dr + 4 
7 3 
| | S ) nn O0. 262 296 320 20 
; D, Suttont- © = 256 288 308 + 20 
E Sem? I 
; LE) 146 128 
> | | a. s —— "| 
Æ | O0. 53 8 7 
z Bas) kan) 47 25 ge cn RE 
Sutton 237 250 261 + 10 
K” 350 456 550 F0 
3 es 
Sr Mir 1e. 107 136,5 | 104 
x OM ar]. a 
À . FAT ERRRRET 
: C-Sutton .!: |} 328 354 359 “10 
É RAR Te ATOS I 020 |1 380 + 60 
>| 2 
à | Su AG 79:5 48 inexist. 
À 
| 
3 
s | 
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‘zontale. Le plus petit est, presque toujours, celui correspondant à la 


. température la plus basse (cas où le signe est + devant l’écart relatif). 
4 S; 

| ar aie bien FPE 
“absolument impossible de supposer que les intensités des spots décrois- 
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D J'ai aussi calculé K,,, — pour bien montrer qu'il est 


D 


-sent en fonction du carré du facteur de Debye. 
Même si l'incertitude sur la valeur de ce facteur est grande, elle 


n’est certes pas de plusieurs dizaines de pour cent. 
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AK/K 
ue : Lo h te (p.100) 
He detre 129 104 
OL War:118205 250 245 nt | 
(440) : Re eee _ 
Sutton . |. 252 244 260 — et + 4 
K’ 354 460 650 + 80 
Se LAC rE 72,8 50,3 
(G6o)] O2WE2 112280 323 350 + 20 
K =— DR 
2 P'Erteu me 265 27e 326 2 
K’ 605 2 090 I 224 + de 100 


Les intensités des spots de Bragg obtenues par réflexion décroissent 
donc sans- aucun doute, proportionnellement aux facteurs de Debye. 
On peut en déduire que ces intensités ne sont pas proportionnelles « 
aux carrés des facteurs de diffusion de l’atome mais certainement à ces 
facteurs. 


Le fait que pour les réflexions (hhh) étudiées, les facteurs de 
Debye pris en compte semblent trop petits, tend à montrer que les 
amplitudes des oscillations supposées sont trop importantes. Or elles . 
ont été calculées à l’aide de données intéressant les couches électro- 
niques externes des atomes (diffusion des rayons X). Dans le cas 
de la diffraction des électrons, la diffusion par les noyaux n’est pas 
négligeable et est même prépondérante aux grands angles. Comme 
c’est justement pour ces grands angles de diffusion que l'écart trouvé 
ici est plus grand on est tenté d’en conclure, qu’en moyenne, les | 
amplitudes des oscillations des noyaux des atomes sont moins 
grandes que celles des couches électroniques externes. On aurait 
donc là un moyen de comparer ces amplitudes moyennes quantita- 
tivement. 

Cette vérification de la théorie dynamique dans le cas de la diffraction 
électronique par réflexion sur un monocristal n'avait, jusqu’à mainte- 
nant, pas encore été faite. Elle suggère la possibilité de déterminer 
à partir de quelle épaisseur cette théorie dynamique est applicable : 
dans le cas de la diffraction par transmission au travers de feuilles 
mono- ou polycristallines. k À 

Les études entreprises jusqu’à maintenant à ce sujet, faites unique- 
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ent sur des feuilles polycristallines, consistent à déterminer les varia- 
“ions relatives d’intensités des anneaux de Debye-Scherrer de diffé- 
rrents indices et de les comparer aux facteurs de structure ou à leurs 

arrés. Mais une difliculté importante est la possibilité d’une orien- 
“ation privilégiée des petits cristaux constituant la feuille, orientation 
très fréquente et qui peut fausser tous les résultats comme Pinsker- 
Va démontré (32), p. 160. 
= Au contraire, des mesures d’intensités, des spots ou des anneaux 
de Debyÿe-Scherrer obtenus à différentes températures, doivent per- 
mettre qu il y ait orientation privilégiée ou non, de trouver si ces inten- 
“Sités varient proportionnellement à f ou à f? et par suite, d'affirmer 
à partir de quelle épaisseur la théorie dynamique est à considérer. 


Intensités diffusées en dehors des directions de réflexion sélective. — 
…. variation, en fonction de la température, de l'intensité diffusée: 
“dans des directions nettement distinctes de celles des réflexions sélec- 
tives n'a pas encore été étudiée de façon aussi systématique. On peut, 
à l’aide des résultats, voir malgré tout de quelle façon elle varie et son. 
ordre de grandeur. 

Les courbes de fond continu déterminées à partir des mesures faites: 
pour les réflexions sélectives successives (222), (333), (444) et (555) 
per exemple mises, bout à bout, et cela pour les trois températures 
d'expérience, présentent l'allure indiquée sur la figure 8. On voit que 
si pour les angles de diffusion les plus petits, l'intensité du fond continu 
“croît avec la température (pour l’augmentation de température de 300° 
accroissement relatif peut aller jusqu’à 25 p. 100), cet accroissement 
devient de plus en plus faible et, même, pour des angles de diffusion 


2 


relativement grands (ceux correspondant à _ = (0,9 — 1) A7, 
la variation d'intensité est en sens contraire. 
Ce résultat peut sembler paradoxal. On a l'habitude de penser que 
la diffusion par l'agitation thermique doit être d'autant plus impor-- 
tante que cette agitation est grande, et donc que la température est 
plus élevée. Mais Laval a montré (17), dans le cas de la diffusion des 
rayons X, que dans l'expression du pouvoir diffusant, à côté de facteurs 
éroissant avec la température, interviennent toujours les mêmes fac- 
eurs d’affaiblissement que pour les réflexions sélectives de Bragg. 
ces facteurs, étudiés précédemment, décroissent très vite quand l’ampli- 
tude du vecteur de diffusion X augmente et, aux relativement grands 
ingles de diffusion, ils deviennent prépondérants. 
Dans le cas de la diffusion des électrons, la théorie de Laval rappelée 
au chapitre premier, absolument identique à celle développée par ce 
même auteur pour les rayons X, peut donc expliquer le phénomène . 


signalé i il. ER 
À Bien que cette théorie fasse appel à la théorie cinématique, Je la 
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supposerai valable et je vais calculer les intensités diffusées par les 
ondes d’agitation thermique qu’elle prévoit. 

Les expressions des pouvoirs diffusants des divers ordres, données 
par Laval se simplifient considérablement lorsque le motif cristallin 
est monoatomique. 

Pour un cristal eubique commé l'aluminium le pouvoir diffusant 
du prenmuer ordre, w,, par exemple, a pour expression : 

3 
_ 2 " > > 
mO=T ere y Re cos? | X,us, |; 
Y=1 
y vecteur amplitude de l'onde S,. 
De plus si le pôle de diffusion X est sur un des axes de symétrie 
[oo1], [o11], [111] du cristal, la somma- 
tion sur y se réduit à un seul terme, les 
deux ondes transversales ayant leurs 
vecteurs amplitudes perpendiculaires au 


> 
US 


Axe de symétrie 
binaire , ternaire 


L 73 A 
ou quaternaire t vecteur X : 
u . * 
€ X?2F?2H? /W È ; 
re (S) onde longitudinale. 
u ÿ 


En utilisant les résultats de Walker (42), 
j'ai calculé les pouvoirs diffusants du 1er 
et du 2€ ordre pour des positions du pôle 
de diffusion sur les axes [111] et [o11]entre 
deux nœuds du réseau réciproque et pour 
0 le cristal à la température ordinaire. 

D’après les calculs de Walker je peux 

considérer la somme de ces deux pouvoirs 

diffusants comme égale pratiquement au 
pouvoir diffusant global de l'agitation thermique. 

Or, reprenant un calcul fait par Laval (17) pour les rayons X, l’in- 
tensité à diffusée dans l’angle solide dQ qui revient au pouvoir diffu- 
sant w, pour une intensité incidente I, est donnée par : 


. & dQ 
1=[l— ———, 
Uæx sin & 
sin b 


a et b sont les angles faits respectivement par les rayons incidents 
et réfléchis avec la surface du cristal ; u, est le coeflicient d'absorption 
d’un atome du cristal pour la longueur d'onde considérée. Sa grandeur 
est mal connue, on peut tout juste en indiquer une valeur très approxi- 
mative (J'ai pris celle qu’on déduit en considérant que le libre parcours 


moyen dans le cristal, pour des électrons de 35 kV est de 800 À). 
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La figure 10 représente les résultats des calculs théoriques que l’on 
“peut comparer aux valeurs expérimentales pour le pôle de diffusion X 
sur [110]. Celles-ci sont bien plus grandes que celles-là. 

- Faut-il attribuer la différence à la diffusion inélastique augmentée 
mde la diffusion par la couche d’oxyde et les irrégularités de surface ? 


650 si , XenÂ! 
q7 10 [no] 


Fig. 10. — Intensité diffusée, en valeur absolue 
pour une intensité incidente de 1,35.107° A. 
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La courbe du haut est la courbe expérimentale. Es ; 
* La courbe du bas représente l'intensité diffusée par l'agitation thermique du 
cristal d’après la théorie de Laval. 


* La diffusion inélastique tombe rapidement à zéro quand l'angle de 
> diffusion augmente et les deux autres diffusions aussi. Aux relativement 
| grands angles de diffusion correspondant aux pôles de la figure 10, 
» Jes intensités diffusées dues à ces trois causes doivent être très faibles. 
=  D’autre part, je trouve une différence du même ordre de grandeur 
- au voisinage de la réflexion (222), à où l'influence de la température 
sur l'intensité diffusée a été trouvée importante (accroissement de 
25 p. 100 pour une élévation de température de 3009 C). Si l'intensité 
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diffusée par l’agitation thermique n'est que le 1/10 (ou même moins) 
de l’intensité globale mesurée on voit mal comment interpréter un 
tel accroissement, la diffusion par effet Compton et par les irrégularités 
de surface étant indépendante de la température. | 

L'intensité diffusée par l'agitation thermique est donc plus impor- 
tante que celle calculée à l'aide de la théorie de Laval. 

On peut d’abord incriminer la valeur de x, prise en compte. Il est 
certain (Kirchner (14) l’a vérifié expérimentalement pour le mica), 
que le coefficient d'absorption dépend du trajet suivi par les ondes 
électroniques dans le cristal. Quand celui-ci est orienté de telle façon 
que le chemin suivi soit très éloigné de toute direction de réflexion 
sélective le coefficient d'absorption doit être plus faible que pour une 
direction voisine d’une telle réflexion. Mais pour obtenir une correction 
suffisante, il faudrait faire intervenir des coeflicients d’absorption 
deux à trois fois plus faibles que celui donné ci-dessus, c’est-à-dire 
des pénétrations deux à trois fois plus grandes que celles admises géné- 
ralement. Il semble plus logique de penser à une interaction dynamique 
entre les faisceaux diffusés. 

Comme je l'ai rappelé dans le chapitre premier, la théorie de Laval 
cons'ste à considérer les ondes électroniques comme réfléchies sélec- 
tivement sur les plans d'onde élastique, de même façon que les 
réflexions sélectives de Bragg le sont par les plans réticulaires du 
cristal. 

On peut caleuler, comme l’a fait Darwin (8) pour les rayons X et 
les plans réticulaires, l'amplitude de l'onde électronique réfléchie par. 
un tel plan d’onde élastique. D’après Darwin, l’ampiitude de l’onde 
diffusée par un plan réticulaire pour une amplitude de l’onde incidente 
unité est, avec mes notations : 


Nieese 
= x Fra: 
N'est le nombre d’atomes par unité d’aire. 

Pour les rayons X et la réflexion (222) de l’aluminium g est inférieur 
à 107, La valeur correspondante, dans le cas des électrons, peut être 
très près de l'unité comme J. J, Thomson l’a indiqué (37), p. 90. 

Pour un plan d'onde élastique, et seulement le pouvoir diffusant 
du premier ordre, q peut atteindre plusieurs centièmes et même plus 
du dixième, C’est énorme, et cette grande valeur rend douteux tout 
calcul fait sur la base de la théorie cinématique. 

Donc, dans le cas de la réflexion des électrons sur un bloc monocristallin, 
comme pour les réflexions sélectives de Bragg, c’est encore la théorie 
dynamique qui peut expliquer le phénomène de la diffusion par les ondes 
d'agitation thermique. Maïs pour trouver, par cette théorie, l'intensité 
de la diffusion thermique, le calcul est encore plus complexe que pour 
les réflexions sélectives. Car si pour ces dernières on peut simplifier, 
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en considérant que seulement deux ou trois faisceaux ont des intensités 
importantes, il n’en est plus de même ici. 

Dans le cas de la transmission par contre, la théorie de Laval est 
sûrement valable pourvu que les feuilles poly- où monocristailines 
utilisées ne soient pas trop épaisses (quelques centaines d’angstrôms 
au maximum). Des mesures d'intensité diffusée sont done à envisager à 
l’aide de tels cristaux. 


—_ Résultats antérieurs. — Avant de quitter le sujet de l'effet de la 
température sur la diffusion des électrons, je voudrais parler des résul- 
“ tats de Menzel-Kopf et Menzel (24). 

Ces auteurs ont mesuré le plus grand angle de diffusion 6, pour 
lequel, à une température donnée et pour un cristal donné, il leur est 
possible de voir encore distinctement un spot de Bragg sur l’écran 
fluorescent ou, si la température n’est pas trop élevée (< 600? C), 
sur la plaque photographique. [ls considèrent qu'au moment où un 
spot de Bragg n’est plus observable, le rapport entre l'intensité 14 
réfléchie sélectivement et l'intensité [, du fond continu au voisinage 
de ce spot, a une valeur K liée directement au contraste. Donc, en ne 
variant pas les conditions d'expérience en ce qui concerne ce contraste 
- {ce qui semble bien difficile à réaliser avec le matériel utilisé) les auteurs 
supposent, plutôt qu'ils ne démontrent, que les 8, sont fonction de 
la température uniquement par l'intermédiaire du facteur de Debye. 
Îls croient donc possible de remonter aux oscillations harmoniques 
à partir des 0, (T) et ils calculent la valeur moyenne du carré des oscil- 


lations atomiques par la formule : 


ALTO I TN RP M 5 1 


Le. FR cd: NO ès a LE 4 11 


uw. sin? 0,/2 = constante. (4) 


déplacement des atomes. 


u est la moyenne quadratique du 
calculée pour la tempé- 


La constante est déterminée à partir de uw? 
rature la plus basse et par la formule (2) de Debye. 

De cette façon, à partir des valeurs 0, (T) trouvées expérimentale- 
ment, les auteurs sont en mesure de calculer u? pour chaque tempé- 
rature. Ils trouvent ainsi par transmission déjà, mais surtout par 


réflexion, que les u? sont beaucoup plus grandes que celles prises en 
compte habituellement (3 à 4 fois plus grandes pour le cuivre et Jusqu'à 
5 fois plus grandes pour l'argent). Ils en déduisent qu à la surface, 
les oscillations sont beaucoup plus amples qu'à l'intérieur même du 


cristal. L, 
Il me semble que l’on peut déjà difficilement admettre la formule (4). 


- De plus, mes résultats démontrent très clairement que 168 oscillations 
à la surface ne peuvent être bien différentes en amplitude des oscilla- 
tions à l'intérieur du cristal. Tous les calculs des facteurs de Debye ont 
été faits à partir de résultats intéressant l’intérieur même du cristal 


La 


Mb 


OR PET PEN TEE EE ST Pate 


CA 


422 ANDRÉ LABERRIGUE 


et, malgré tout, ils représentent assez bien le facteur d’affaiblissement 
ds intensités en fonction de la température. Si les oscillations étaient 
aussi différentes à la surface et dans le sens signalé par Menzel, les 
facteurs d’affaiblissement seraient beaucoup plus petits, c’est-à-dire 
qu’ils diminueraient l’intensité beaucoup plus, alors qu’en fait 1l semble 
bien que ce soit le contraire. 


Largeur des spots. Effet de réfraction. — DissYMÉTRIE DES SPOTS. — 
Dans cette deuxième partie de l'interprétation des résultats je vais 
m'intéresser à la forme des spots (largeur, symétrie ou asymétrie) 
et à leur position par rapport au faisceau direct. 

Il est courant au sujet de ce dernier problème de ne considérer que 
la position des maxima d'intensité pour faire ensuite le calcul permet- 
tant de déterminer l'indice de réfraction et donc le potentiel interne. 

C’est ce que j'ai fait dans une première étude. 


éfraction. — En ce qui concerne la position des maxima d’inten- 
sité, déterminée pour chaque spot au cours d’une même série de mesures 
avec un même cristal mais à des niveaux différents de celui-c1, la concor- 
dance des résultats est bien celle qu’on peut escompter. 
Les pointés sont faits, dans le voisinage des maxima, toutes les minutes 
d'angle et en considérant la tension définie à I p. 100 près : 
NOR AN Er EAN] I 
Aer a Vi oo 


ce qui pour (222), (333), (660) et 35 kV donne respectivement des 
écarts de : 


I 
Lg EVENE 


Tableau donnant (2) aux diverses températures. 
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” Or voici les résultats pour plusieurs séries de mesures faites 
- divers réglages du faisceau incident. 


Tableau donnant (29) aux diverses températures (suite). 
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J'ai pu ainsi obtenir pour 1 


Les écarts sont bien, pour une même température, de l’ordre de 
grandeur de ceux calculés plus haut. 

On peut obtenir une assez bonne moyenne pour la température 
* ordinaire, en utilisant toutes les mesures faites au cours d’une même 
série et en corrigeant les angles de diffusion déterminés aux tempé- 
ratures t, et fo. 

Le coefficient de dilatation linéaire donne, en effet, la correction 
» à faire qui n’est jamais bien grande, de l’ordre de grandeur de l'erreur 
précédente, mais de signe connu : 


a tension moyenne d'expérience 35 kV, 
- les angles de déviation pour les réflexions de Bragg étudiées. Comme 
on pouvait s’y attendre, à cause du phénomène de réfraction, ces 
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anoles sont toujours plus petits que ceux calculés de 0h tension de 
à e - 

35 kV d’après la formule de réflexion sélective sin 0 = FE 
L'écart angulaire permet justement de déterminer le potentiel 


interne du cristal. LES | 

Le caleul peut se faire ainsi : m étant l’indice de réfraction et (2) 
l'angle de déviation mesuré au lieu de l'angle 20 de Bragg. 
u?— 1 = sin? 0 — sin? et le potentiel interne g, est donné par l’équa- 
tion approchée : 


1 
Qu? —1}n? TPE 
80 —  2emxt ee m?c?}? 


où À, e, m, c ont les significations habituelles. 
. A L] 
Les calculs exigent done la connaissance de la longueur d’onde À, 
ce qui est le cas d’après ce qui précède. 


FaBreau IV 
Réflexion sin? 0 sin? (= r)rois & (volt) 
222 0,00076 0,000696 : 0,64 2,4 
333 0,0017I 0,00161 1,0 34 
444 0,00302 0,00290 2 4,1 
555 0,00473 0,004615 1,15 3:9 
440 0,00201 0,00187 1,4 4,8 
660 0,00451 0,004 36 1,5 5,1 


Deux remarques s'imposent : 

La première est que les potentiels de la dernière colonne diffèrent 
notablement de la valeur du potentiel interne de l’aluminium, jamais. 
trouvée expérimentalement, mais que des calculs théoriques permettent 
d'obtenir vraisemblablement avec une erreur d’au plus quelques p. 100 
(Laschkarew trouve 14,7 V). 

. La valeur trouvée serait-elle celle de l’alumine ? 

Le déplacement angulaire dû au potentiel interne est généralement 
expliqué par un effet de surface. Mais la couche d’alumine est suffisam- 
ment mince ici (au grand maximum 8 À) pour qu’on puisse hésiter 
à lui attribuer le déplacement global du spot. & 

On peut penser à une erreur d'étalonnage de la haute tension. Quel 
que soit le sens dans lequel on suppose faite une telle erreur, l’inter- 
prétation des résultats devient impossible (un ou plusieurs des spots 
devraient être considérés comme déplacés du côté des grands angles). 

Une deuxième remarque au sujet de ces potentiels est la suivante : 
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Les valeurs trouvées sont d'autant plus petites que l’angle de réflexion 
est plus petit et semblent tendre vers une limite pour les plus grands 
…_ angles. Ce résultat est tout à fait conforme à eeux de TPE et 
£ Uyeda, entre autres auteurs, mais donnés jusqu’à maintenant seule- 
… ment pour des cristaux à faces clivées tels que ZnS ou NaCI (40). 
…_ L'explication théorique donnée par les auteurs, en très bon accord 
m avec leurs résultats expérimentaux, est basée sur la théorie dynamique 
4 de Bethe. Il s’agit d’ailleurs du résultat obtenu par Bethe lui-même 

mais explicité un peu plus tard par Kikuchi (13) et aussi Uyeda (40). 

Il y est démontré que, dans le cas de la réflexion, les spots de Bragg 
… sont déplacés non seulement de la grandeur indiquée plus haut due à 


É Ë « . 
« la réfraction à la surface = Ÿ mais, en plus, de la quantité #9 en 
k 


“raison de l'interaction dynamique entre les divers faisceaux diffractés 
dans l’intérieur même du cristal avec : 
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Vu et V,, sont les potentiels dynamiques introduits par Bethe. 

6, est l’angle fait par le rayon sortant avec la surface du cristal. 
- Ils’agit donc ici d’un phénomène qui se passe dans l’intérieur même 
du cristal, donc dans l'aluminium. J’ai pu calculer toutes les gran- 
-deurs Va, Vos à partir des coeflicients (vusn,n,) du développement en 


* éérie de Fourier du potentiel dans le cristal d'aluminium, détermi- 
nés en supposant l’atome sphérique. 


NE nada ré die tie (Er. 


Q 


L Hu. 


ù Le tableau V donne les résultats pour les réflexions (h, h, h) obtenues, 
- Je plan d'incidence étant confondu avec un plan (I I O). 


En tenant compte de ce déplacement angulaire on est amené à 
remplacer @ par  — € pour le calcul du potentiel interne et l’on 
trouve pour celui-ci : 3,43 3,7 ; 4,1 et 3,9 V, respectivement pour les 
réflexions (222),(333), (444), (555). On peut donc considérer, qu’en ce qui 
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TagrEeau V 


2 - Lea 

Réflexions ; Vu (A ©) Va (AT?) Do (A1) a= Fa en 
#7 222 0,042 0,024 3,36.10 2°2 
333 0,023 0,004 O,F5- 10% 06 
444 0,008 0,001 0,05.10 Cu: 
555 0,004 ©,001 0,02.10 o'I 


concerne la position des spots, la théorie dynamique permet une 
correction satisfaisante. 


LARGEUR DES spors. — Je veux maintenant interpréter mes résul- 
tats au sujet de la largeur des spots. 

Depuis les expériences faites en 1935 par Beeching avec le diamant 
et Kikuchi avec ZnS il est admis que la théorie dynamique ne prévoit 
pas correctement le domaine angulaire de la réflexion sélective. La 
divergence trouvée à l’époque était en effet considérable comme je 
l'ai déjà indiqué au chapitre premier. 

Comme l’a fait Beeching, ce domaine angulaire de la réflexion sélec- 
tive ne peut être mesuré qu’en tournant le cristal de part et d’autre 
de la position de la réflexion sélective théorique (compte tenu de la 
réfraction), le cylindre de Faraday, avec une fente large, étant lui-même 
déplacé de l'angle correspondant pour recevoir les électrons réfléchis 


sélectivement. 
Tasceau VI 
Largeur du spot à mi-hauteur en minutes 
Réflexions ‘ 
RTE Cristal déplacé en même temps 
que le cylindre de Faraday 

440 10’ 11/30” 
11/30! 1330" 

F3 
14/30" 

660 9'30" 10° 
9° 10/30" 
13/30" 


ANUS RES 


: 


” 


” expérimentales et les théoriques tend à prouver que celles-ci ne diff 
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J’ai fait encore trop peu de mesures de ce type et seulement pour 
(440) et (660) pour pouvoir donner un avis catégorique sur ce sujet. 
Mais il semble bien que la largeur des spots à mi-hauteur est du même 
ordre de grandeur que ces spots soient obtenus avec le cristal fixe ou 
avec le cristal tournant. Le tableau VI donne ces largeurs pour (440) 
et (660). Elles sont peut-être supérieures pour le deuxième type de 
spot que pour le premier, mais de très peu. - 

Aussi la comparaison que je vais faire maintenant entre les larg: 1Ts 


« 
>= 


rent pas tellement de celles-là. Peut-être même qu’en faisant un cale: 
plus rigoureux, en supposant par exemple que dans le cristal il n'y à 


- pas que deux ondes beaucoup plus intenses que les autres mais n 


(n pouvant être 8 ou 9), les largeurs théoriques se rapprochent-elles 


» davantage des expérimentales. Mais un tel calcul est, sinon difficile, 


du moins très long à faire et nécessite l’aide de machines électroniques 
Je n’ai pu encore le tenter. 
Je reviens maintenant aux largeurs des spots trouvés expérimenta- 


 Jement, le cristal étant fixe. 


Dans le tableau VII on peut lire les largeurs des spots à leur demi- 
hauteur et donc voir que ces largeurs sont toujours plus grandes que 
la largeur à demi-hauteur du faisceau direct qui est L — 5'. 

Pour expliquer cette différence de largeur on peut penser à divers 
phénomènes. Tout d’abord une divergence du faisceau incident. D’après 
ce que j'ai dit à ce sujet sur les dispositions des diaphragmes on peut 


pratiquement en tenir compte en ajoutant au maximum là L=5 


du faisceau direct. 


Tagreau VII 


æ 


Réflexions Largeur à demi-largeur d’après Ÿ(0,6 6:13) 
CHARTES la théorie dynamique 


ARE S IN LME TERRE SEE 
5'0 
2/0 
o’8 
o'5 


En ce qui concerne un défaut d’homogénéité du faisceau en énergie, 
si on peut invoquer une différence de tension accélératrice de + 1 p. 100 
pour diverses courbes d’intensités obtenues à des instants différents, 
pour les pointés relatifs à une même courbe, les oscillations de tension 
à incriminer sont celles dues au système redresseur ; la grande capacité 
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F 4 sortie dynamique en-faisan* 


ere ee #s 
Ce coefficient d'absæfption 
calcul, à l’aide dé dafthéc* 
contribuer à au#mente® 
précédent. firadét ‘la 


it l'élargissement corres- / 
zutre part, une étude faitef 
1omogénéité du faisceau obtenu 
sé ici, permet d'affirmer qu'un défaut 
que celui qu'il faudrait invoquer ne 
& d'obtention du faisceau. 
taux m#ux + différence de largeur j'ai retenu l'hypothèse de 
est # « ai-dessus au sujet de l’ondulation de la surface. 
fer. 2» an faisceau incident bien parallèle, par réfraction sur 
ace, on obtient un faisceau d'ouverture angulaire non 
&:endant de cette ondulation même. Pour une inclinaison à 
fâce du cristal par rapport aux plans réticulaires réfléchissants, 
siraction dévie le faisceau incident de : 


16 —#= #1 I 


2 (67 ns) cf. chap. premier. 


J’ai représenté, tableau VIII, les valeurs prises par 2 €! pour divers à 
qui, pour la commodité du calcul, ont été pris multiples entiers ou 
fractionnaires de (6:31 pour 35 kV) et pour g = 4 V quiest la valeur 
trouvée expérimentalement plus haut. 


Tableau VIIT donnant 2 e! en minutes pour 35 kV et g, = 4 V. 


à en multiple 
Le de On 
RS 2 —1 —$ —# o 4 ë I 2 
(222) 29 23 19 144 114 104 
(333) 29 144 13 ST AP, Cl: 74 2: 1 L 
(444) 144: 04 SE 8h 0Pph SE SE D 
(555) CEE EE RE AR DUR ELA 


é Dans l'hypothèse d’une ondulation donnée on peut donc trouver, 
à l’aide du tableau, l’ouverture angulaire du faisceau électronique 
. le cristal après une première réfraction. Par exemple, pour 
o e 5 É 
D —# On — 35’ il suffit de faire la différence entre les deux nombres 
des colonnes —$ et + 5 que l'on trouve sur l'horizontale de la réflexion 
(h, h, h) étudiée et de diviser par 2. 
Pour (333) on trouve, dans cette hypothèse : 13—7È — 214 
pe j ci É 
Je désigne par 4 ces angies que l’on peut d’ailleurs obtenir pour une 


valeur quelconque de à sur des courbes déduites des valeurs du tableau 
précédent. 


DIFF 


à AY US) NiUs 


à D'autre part, d'apres 
“pour les rayons d’un faisceai 
“de réflexion sélective, avec 
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91995 
“est un des trois potentiels dynamiques définis par Bethe. Le 
“lettres ont la signification donnée plus haut. 

Done, ou bien l’ondulation est très très faible, d € 27 et l’ouverture 
“angulaire du faisceau arrivant sur la face de sortie après réflexion 
sélective est = d, ou bien cette ondulation est suffisante et l’ouverture 

du faisceau après réflexion est 27. 

L'effet de réfraction intervient encore à la sortie et donc l'ouverture 
s'accroît encore de Ÿ. 

Par conséquent la largeur est 24 ou 27 +4. 

La dernière colonne du tableau est la largeur angulaire calculée 
en supposant S au maximum, + 6/10 0,5, — + 30, ce qui est l’ordre 
de grandeur des ondulations observées au microscope électronique 
sur des surfaces d'aluminium préparées de la même façon qu'ici. 

L'accord avec les largeurs expérimentales à la demi-hauteur est 
assez remarquable, ce qui semble vérifier à la fois l'hypothèse de Raether 

et la théorie dynamique. 

Mais cette hypothèse de Raether n’est plus justifiée pour les cristaux 
à face clivée pour lesquels l'élargissement des spots resterait à expliquer. 

On peut encore obtenir un accord aussi remarquable en faisant inter- 
venir un potentiel interne variable. 

La conclusion que l’on peut finalement tirer est que l'hypothèse 
“de Raether n’est pas incompatible avec les expériences menées ici 
et aussi, ce qui est plus important, que les largeurs prévues par la théorie 
dynamique ne sont pas si éloignées des grandeurs expérimentales qu'on 
 l’admettait jusqu'à maintenant. 


Dissymétrie des courbes d’intensité. — Je terminerai cette revue des 
résultats expérimentaux en signalant la dissymétrielégère, mais toujours 
visible, des courbes d’intensités des réflexions sélectives, surtout aux 
- faibles angles. Ces courbes décroissent à partir du maximum d’un spot 

plus lentement du côté des petits angles que des grands. 

» Cette dissymétrie déjà signalée par Beeching et Shinohara n’est 
pas prévue par la théorie dynamique originale de. Bethe. Mais elle a pu 
être expliquée par Molière (29) au moins qualitativement, à partir 


intervenir le coefficient d’absorp- 


dont je n'ai pas tenu compte dans le 
He dynamique, des largeurs des spots, doit aussi 
bles demi-largeurs + données dans le paragraphe 
Etc permettre d'expliquer les résultats expérimen- 
ue l'hypothèse de Raether, car le phénomène d'absorption 
onsidérer pour tous les cristaux, à face clivée ou non. 


CONCLUSION 


La diffusion des électrons par l'agitation thermique des atomes d’un 
cristal est un sujet qui a attiré peu d'auteurs, sans doute à cause des 
difficultés rencontrées ou prévisibles. On se contente le plus souvent de 
dire qu'il est similaire à la diffusion thermique des rayons X et donc 
que les oscillations thermiques doivent, d’une part, diminuer les inten- 
sités des spots de Bragg et des anneaux de Debye-Scherrer et, d’autre 
part, diffuser les ondes électroniques en dehors des directions des 
réflexions sélectives. Ces oscillations sont donc données comme une 
des causes de l'intensité du fond continu élevé et, les deux phénomènes 
rappelés ci-dessus combinés; comme une des raisons pour lesquelles, 
les spots de Bragg, par exemple, ne sont plus visibles à partir d’un 
certain angle de réflexion. 

Pour apporter des renseignements plus précis, j'ai entrepris la mise 
au point d’un appareil permettant des mesures absolues des intensités 
diffusées. 

Le récepteur du faisceau d'électrons est un cylindre de Faraday 
et la mesure est faite à l’aide d’un électromètre de Lindemann employé 
comme appareil de zéro. On est donc obligé d'opérer point par point 
pour obtenir l'intensité diffusée dans un domaine donné, ce qui peut 
faire croire à la nécessité d’un temps considérable par rapport à celui 
qu’oo mettrait en utilisant la méthode photographique. Il n’en est rien. 
On obtient ici directement, à une règle de trois près, l'intensité en valeur 
absolue et ceci pour des flux d'électrons pouvant varier de 1 à 100 (et 
même de 1 à 10$ si l’on tient compte de la possibilité de mesure du fais- 
ceau direct). : 

Pour obtenir, photométriquement, des résultats comparables, il 
faudrait des clichés pris avec des temps d'exposition différents sur 
plusieurs séries de plaques, pour finalement obtenir, au microphotomètre, 
des résultats moins précis à cause des opérations intermédiaires indis- 
pensables et au bout d’un travail aussi long, sinon plus. 

Les seuls inconvénients ici sont que, pendant toutes les mesures 
(plusieurs heures), le maintien de la haute tension est indispensable 
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— qu'elle doit donc être très stable pend:nt tout ce temps — et aussi 
que l'intensité du faisceau incident doit être sinon constante, tout au 


moins mesurable de façon permanente. Ces deux impératifs ont été 
respectés comme Je l’ai indiqué. 
Le vide doit aussi être excellent pour éviter la soruiure du cristal, 


“ce qui à nécessité le remplacement de la pompe moléculaire par une 


pompe à diffusion d'huile de débit beaucoup plus important. 
Pour le chauffage du cristal j'ai dû réaliser un petit four suffisammen: 


peu encombrant (42 X 40 X 35 mm) pour que non seulement les dépla- 
» cements du porte-cristal ordinaire soient utilisables : deux translations 


et deux rotations d’axes perpendiculaires, mais aussi une troisième rota- 


tion d’axe perpendiculaire aux deux autres, commandée de l’exté- 


Le 0 mt 48 À 
Vu 


M LE") 


- rieur, l'appareil étant sous vide. Cette troisième rotation s’est avérée 


indispensable pour maintenir, malgré le chauffage, la normale à la 
surface du cristal exactement horizontale (une déviation verticale 
de 5/, de cet axe, déplace verticalement le spot (555) de 0,1 mm). 

D'autre part, l’enroulement chauffant du four est fait de telle façon 
qu'aucun champ magnétique parasite ne perturbe ni ne déplace le 
faisceau électronique incident, done aussi n'importe quel faisceau 
diffracté puisqu'ils sont encore plus éloignés du four que ne l'est le 
premier. 

A l’aide du diffracteur ainsi modifié j'ai pu étudier les intensités 
des spots de Bragg pour les réflexions sélectives (222), (333), (444) 
et (555) ainsi que (440) et (660) de l'aluminium aux trois températures 
suivantes : 209C, 2309C et 3200 C. Je montre que ces intensités, 
intensités du fond continu enlevées, décroissent en fonction de la tem- 
pérature proportionnellement au facteur de Debye : exp. — B (sin 0/2)? 
et non proportionnellement à son carré. 

Ce résultat peut être considéré comme en faveur de la théorie dyna- 
mique de Bethe, qui prévoit, que l'intensité intégrée d’un spot (h, k, 1 
est proportionnelle au coefficient 9,,, du développement en série de 
Fourier du potentiel à l’intérieur du cristal. Il nous suggère aussi une 


- méthode permettant de trouver à partir de quelle épaisseur, en diffrac- 
tion par transmission, c’est cette théorie dynamique qui est nécessal- 


rement à considérer, ce qui apportera un renseignement très important 
aussi bien au théoricien qu’à l’expérimentateur. 

Mais contrairement aux conclusions de la théorie originale de Bethe, 
oit y avoir réflexion totale pour le cristal convenable- 
1qu'ilne peut être difficile de trouver 
éflexions sélectives peut, d’après la 
théorie, couvrir jusqu’à plusieurs dizaines de minutes), je suis loin de 
trouver dans un spot donné une intensité de l’ordre de grandeur de 
celle du faisceau direct. Les intensités des spots s'élèvent seulement 
jusqu'aux $ millièmes de l'intensité incidente. 


indiquant qu'il d 
ment orienté (positions du crista 
car le domaine angulaire des r 
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En faisant la correction de température, c’est-à-dire en calculant 
à l’aide du facteur de Debye l'intensité qui aurait pu être atteinte 
avec un cristal idéal (supposé d’ailleurs tel dans le calcul de Bethe), dans 
lequel toute agitation thermique est éteinte, l'intensité prévisible est 
d’après mes résultats au maximum 135 millièmes de l'intensité incidente. 

Certes, en tenant compte du coefficient d'absorption, on a pu démontrer 
que l'intensité réfléchie est moindre que celle indiquée par Bethe, 
mais les rares calculs faits jusqu’à maintenant ne prévoyaient pas un 
affaiblissement aussi important. 

En dehors des directions de réflexions sélectives, je prouve que l’in- 
tensité diffusée dépend de la température. Aux faibles angles, cette 
intensité croît avec la température (pour une élévation de température 
de 3000 C cet accroissement peut être de 25 p. 100 au voisinage de la. 
réflexion (222) de l’aluminium). Pour des angles de diffusion plus grands 
l'accroissement est plus faible et même à partir de la réflexion (444) 
l'intensité du fond continu décroît quand la température augmente. . 

Ce dernier résultat est beaucoup moins net que celui pour la variation 
en sens contraire signalée plus haut (la diminution, même au-delà 
de la réflexion (555), n’est jamais supérieure à 10 p. 100, ce qui n’est 
guère plus que l’erreur (+ 6 p. 100) faite sur chaque pointé dans cette 
région de très faible intensité). 

Ces variations avec la ternpérature des intensités diffusées et aussi 
leurs valeurs absolues, me permettent d’aflirmer que, dans le cas de 
la réflexion sur un bloc monocristallin, la diffusion par l’agitation. 
thermique ne peut être expliquée qu’en faisant appel à la théorie dyna-. 
mique. 

Je n'ai jamais observé de maxima diffus tels qu’on les trouve dans 
la diffraction des rayons X. Les spots sont toujours allongés dans la 
direction de la normale à la surface mais leur allongement est, sans 
aucun doute, à attribuer à autre chose qu’à un effet thermique. 

J’ai utilisé les données précises fournies par mes mesures pour voir 
à quoi est dû cet allongement. 

L'hypothèse de Raether, associée à la théorie dynamique, permet 
de retrouver assez bien les largeurs expérimentales. Maïs d’autres 
explications sont possibles. Un résultat certain est que les largeurs 
des spots prévues par la théorie dynamique de Bethe, ne sont pas telle- 
ment plus petites que les largeurs trouvées expérimentalement, contrai- 
rement aux résultats antérieurs, moins précis. Ceci laisse supposer 
que la prise en considération du phénomène d’absorption dans les 


calculs de cette théorie doit apporter une amélioration sensible de la 
concordance entre la théorie et l'expérience, 
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LU QUELS 


IRRADIATION A BASSE TEMPÉRATURE 
DE MÉTAUX DE TRANSITION 
3 DANS UNE PILE ATOMIQUE 0 


Par P1ERRE LUCASSON 


INTRODUCTION 


Des modifications de propriétés physiques assez importantes dues à 
l'effet Wigner peuvent se manifester dans des corps solides soumis au flux 
de neutrons rapides engendrés dans un réacteur nucléaire. Tout parti- 
£ culièrement dans le cas des métaux, les expérimentateurs s’aperçurent 
que les défauts de la structure cristalline produits sont mobiles à la tem- 
pérature ordinaire. Il est nécessaire, pour les étudier, d'effectuer des 

= jrradiations à la température la plus basse possible. 
Le travail dont l’exposé suit a consisté en la réalisation d'un dispo- 
… sitif d'irradiation refroidi par de l’azote liquide, dans la pile E. L. 2 de 
- Saclay. Ce dispositif a servi à irradier quelques métaux de transition. 
Les variations de la résistance électrique des échantillons, pour un même 
flux neutronique intégré, diffèrent selon la nature du métal. À partir 
des résultats obtenus, j'ai essayé de comparer les résistivités provoquées 
par le même nombre d’atomes déplacés. D'autre part en mesurant les 
variations de résistivité des échantillons à intervalles de temps égaux, 

» j] m'a été possible d'étudier la régulation de la pile. 


a CHAPITRE PREMIER 


Dispositif expérimental. 


- Le dispositif d'irradiation, refroidi par de l'azote liquide, a été réalisé 
> dans un canal situé sur la face Nord de la pile E. L. 2. Ce canal est 
: malheureusement horizontal et de petites dimensions, ce qui introduit 
É (:) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
5 juin 1958 devant la Commission d'examen. 
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des complications expérimentales particulières. Profond de 3,58 m, ce 


canal a, dans le graphite, au voisinage de la cuve, une section rectan- 
gulaire de 65 X 63 mm. 
Le problème était d'y placer : 


__ une source de neutrons de fission : le convertisseur, capable de 
fournir un flux suffisamment intense, 

— une enceinte isolée thermiquement, 

— un récipient contenant les échantillons à irradier, refroidi par 
l’azote liquide. 


Le convertisseur. 


MÉCANISME DE CRÉATION DES DÉFAUTS DE STRUCTURE DANS UN SOLIDE 
SOUMIS A UN FLUX DE NEUTRONS. — Lorsque des neutrons pénètrent 
dans un solide, ils perdent une partie de leur énergie cinétique par 
chocs avec les noyaux. Au cours de ces chocs, si les neutrons ont une 
énergie suffisante, certains atomes sont projetés hors de leur position 
d'équilibre, dans le réseau cristallin. Cette position qui reste vide cons- 
titue alors une lacune. S'il a reçu une énergie cinétique suflisante, 
l’atome déplacé peut éventuellement déplacer d’autres atomes avant de 
se fixer en position interstitielle. Ce processus se poursuit jusqu’à ce que 
les atomes déplacés possèdent trop peu d’énergie pour pouvoir provo- 
quer un déplacement. On a donc formation de paires de lacunes et 
d’atomes interstitiels. 

Du fait des forces de liaison qui existent entre les atomes d’un réseau 
cristallin, un atome ne peut être déplacé que s’il reçoit une énergie ciné- 


tique supérieure à un certain seuil énergétique E.. On ne connaît que. 


peu de valeurs de E,. Dans le tableau I j'ai reporté les seuils éner- 
gétiques de déplacement trouvés, pour le germanium par Klontz (36), 
pour le cuivre, par Eggen et Laubenstein (16) et Corbett et ses colla- 
borateurs (11) et pour le nickel par Kenworthy (22) et Kenworthy et 
Neely (33). 


Tagreau I 


Métal Es (en eV) Auteurs 
Cuivre . AE 25 FI Eggen-Laubenstein 
' 22 F3 Corbett and al. | 
Germanium . . . 31 Klontz l 
NICE RS RES 345 F 1,5 Kenworthy j 
TR A Et ce 
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_ Nécessité d'employer un convertisseur. — Au seuil énergétique E,, 
correspond une énergie minimum E, que doit posséder la particule 
incidente pour pouvoir produire un défaut du réseau cristallin. E,, s’éva- 
” lue aisément en considérant un choc central, et en écrivant la conser- 
… vation de l'énergie cimétique et de la quantité de mouvement. 

% Soit m la masse du neutron, #, sa vitesse initiale, » sa vitesse après 
. choc. Soit M la masse du noyau heurté supposé initialement au repos, 
— V sa vitesse après collision. On peut écrire : 


5 AE = E,—E— , m{vi — r?) = "MN? 
3 m(vo — +) = MV 


…—. en appelant AE l'énergie transmise à l’atome heurté, E, et E étant les. 
£- énergies initiale et finale du neutron incident. 
L On en déduit : 
2 4Mm 
#% AE — (M+m)? ‘© 
»  etsi AE —E ,ona: 
(M+ m)? 
Eo ue 4Mm E 
Quand on irradie du cuivre : E,, est de l’ordre de 400 eV. 
L'énergie maximum AE communiquée aux atomes déplacés (qui væ 
. . = * LE 4 1 T 
“ conditionner leur possibilité de produire eux-mêmes d’autres défauts 
de structure) est proportionnelle à l'énergie des neutrons incidents. 


Donc, dans un flux de neutrons : 
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19 Les neutrons de faible énergie ne peuvent pas déplacer d’atomes. 
d’un réseau cristallin par des chocs élastiques ; 

20 fe nombre de défauts produits par un flux de neutrons sera une 
fonction croissante du flux d’énergie correspondant. 


Pour l'étude des dégâts produits par le rayonnement, l'idéal serait de 
disposer d’un flux de fission pur. Sauf cas très particuliers (?), les neu- 
trons thermiques ne peuvent être que gênants, car ils induisent en géné- 
ral dans l'échantillon une radioactivité, d'intensité maximum propor- 
tionnelle à l'intensité du flux thermique, qui rend difficile toute 
manipulation de l'échantillon, et dont le rendement, pour produire des 

| défauts de réseau est faible et difficile à estimer. Nous reprendrons cette 


question plus loin. 
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{:} Les cas très particuliers concernent les corps susceptibles de donner une 
n, æ) par absorption. Ils sont rares en dehors des matériaux fissiles 
dent des sections efficaces suffisantes pour 
ble àla production de défauts 


réaction | 
et seuls le lithium et le bor2 possè 
que cette réaction soit pratiquement applica 


de structure. 


' 
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La répartition énergétique des flux de neutrons dans quelques 
canaux de pile a été étudiée à Saclay par Raïevski (54). Son travail 
montre que dans le canal central de E. L. 2 par exemple, le flux des 
neutrons d'énergie supérieure à 1 MeV est seulement 4 à 5 p. 100 du 
flux de neutrons d'énergie inférieure à 1 eV. Si l’on veut améliorer 
l’utilisation des neutrons de la pile, il est donc indispensable de « conver- 
tir » la plus grande partie possible des reutrons thermiques en neutrons 
de fission. 

C’est le rôle du convertisseur qui est un récipient de matière fissile, 
muni d’un dispositif de refroidissement s’il y a lieu, destiné à obtenir un 
flux de fission lorsqu'on dispose d’un flux de neutrons thermiques. 
Ayant décidé d’utiliser un convertisseur, on doit faire face à deux sortes 
de problèmes concernant sa réalisation. 


— Les premiers ont trait à la géométrie du convertisseur : encom- 
brement, répartition spatiale du flux, etc. 

— Les seconds concernent ses caractéristiques physiques : énergie 
dégagée, répartition spectrale et intensité des flux obtenus. 


Enfin l’expérimentateur pourra s'interroger quant à l’incidence de 
ces caractéristiques sur la formation des dégâts de rayonnement et 
l'évaluation de ceux-ci. 


RÉALISATION DU CONVERTISSEUR. — Le problème primordial äu 
convertisseur est celui du rendement. Il doit fournir le flux rapide le 
plus élevé possible, et seule la nécessité d’un refroidissement suflisant 
limite celui-ci. La robustesse et la facilité de défournement doivent 
également être considérées. Les convertisseurs de Saclay avaient jus- 
qu'ici été placés dans les grands canaux de la pile, et la question de 
l'encombrement ne s'était pas posée. Dans le cas particulier du petit 


canal N. 4, ce fut au contraire le problème de l’encombrement qui prima 
tous les autres. 


DÉTERMINATION DE LA FORME À DONNER AU CONVERTISSEUR. — 
Examen d’un convertisseur « classique ». — Les convertisseurs horizon- 
taux utilisés à Saclay sont essentiellement constitués de la façon sui- 
vante : 

Un cylindre creux d'uranium naturel, de 9 mm d’épaisseur, est placé 
à l’intérieur d’un gaînage d'aluminium, La paroi extérieure est elle- 
même entourée d’une chemise cylindrique en aluminium, munie de 
deux aJutages d’anivée et de départ de l’eau de refroidissement, sou- 
dés à la chemise, Une spirale, également en aluminium, canalise l’eau 


de refroidissement, l’obligeant à lécher toute la surface extérieure du 
gainage avant de ressortir. 


ENcoMBREMENT. — La section transversale du fond du canal #, un 
rectangle de 65 mm de largeur et 63 mm de hauteur. Le diamètre 
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> maximum admissible pour le cylindre extérieur est done 62 mm. 
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L’épaisseur des tôles d'aluminium est 1 mm, l'intervalle compris entre À 
et C, destiné au refroidissement, mesure 6 mm. On voit que le dia- 
mètre de la cavité dans laquelle il faudra loger le dispositif d'irradiation 
est réduit à 26 mm. Ce dispositif comportera une enceinte isolante à 
double paroi, contenant un récipient de quartz qui renferme les échan- 


- tillons. Il serait donc intéressant d'augmenter le diamètre de la cavité 


disponible qui est faible. 
Ces considérations, jointes à quelques évaluations d’un caractère 
plus quantitatif, m'ont conduit à adopter les solutions suivantes : 


— Pour augmenter le diamètre de la cavité disponible, j'ai supprimé 
la spirale et adopté un chemisage de section rectangulaire, épousant la 
forme du canal, et tangent au gainage qui protège le cylindre d'uranium. 
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Coupe b 
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Le diamètre de la cavité a ainsi pu être accru de la différence des dia- 
mètres, soit 12 mm. 

__ Afin de diminuer les pertes de flux dues aux extrémités ouvertes, 
j'ai obturé le convertisseur, du côté de la cuve de pile, par une plaque 
d'uranium. De plus, j'ai augmenté la longueur du cylindre U qui est 


passée de 30 à 40 cm. 


Le gain de flux rapide réalisé au fond du convertisseur par ces deux 
m l'épaisseur du cylindre 


dispositions m’a permis de diminuer de I m 
mum comparable à celui 


d'uranium U, tout en conservant un flux maxi 
d’un convertisseur usuel. 

Au total, le diamètre de la cav 
a doublé. Se 

La figure I représente des coupes transversales et longitudi- 
nales de ce convertisseur. On y distingue la partie fissile, comprés 
nant un long cylindre (10) de 8 mm d’épaisseur, et la plaque (9) d obtu- 
ration dont l'épaisseur maximum est 17 mm, tous deux en uranium 
naturel. Ces deux pièces ont été introduites à frottement dur dans la 
jaquette extérieure de gainage (5), en aluminium. Le gainage intérieur (6) 
délimite un volume disponible cylindrique de 40 mm de diamètre sur 
380 mm de longueur. On a construit, en même temps que le conver- 


ité A’ est accru de 14 mmet son volume 
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tisseur, une barre de défournement que représente en coupe la figure 2, 
Le principe en est le suivant : un manchon de caoutchouc épais (5), 
peut être comprimé par l'intermédiaire d’une tige (2) filetée à une extré- 
mité, entre un plateau (6) porté par (2) et un embout conique (4), porté 
par un tube d’acier doux (3) concentrique à (2). La compression est 
commandée par un écrou situé à l'extrémité opposée au manchon. 
Pour s’en servir, on introduit le manchon dans le convertisseur dontile 
diamètre intérieur est légèrement supérieur, et l’on visse l’écrou. Le 
diamètre du manchon augmente à la fois par la compression longitu- 
dinale qu’il subit et parce qu’il glisse sur le cône (4), ce qui a pour effet 
de l'appliquer fortement contre la paroi interne du convertisseur. 


L'ensemble barre-convertisseur est alors rigidement lié, et il est possible 
-de le manœuvrer d’un seul bloc. Il suffira de desserrer l’écrou pour 
Jbérer la barre. 


CARACTÉRISTIQUES DU CONVERTISSEUR. — Lorsque le présent trs- 
“vail fut commencé, les rayonnements y et neutroniques dans les canaux 
des piles ou les convertisseurs étaient très mal connus en général, tant 
au point de vue de leur répartition spatiale qu’au point de vue de leurs 
spectres d'énergie. Par suite, il ne paraissait pas possible qu’un travail 
«en pile » put conduire à une évaluation même grossière du nombre des 
défauts de structure que ces rayonnements étaient susceptibles de 
produire dans un corps solide pendant un temps donné (Dienes (13)). 
Des travaux effectués depuis lors aux Etats-Unis ont, en principe, 
complètement transformé la situation. Plusieurs auteurs (Seitz et 
Kæhler {57) ; Tobin (66)) font état de spectrométries soigneuses des 
flux de neutrons, réalisées dans quelques centres comme Oakridge qui 
permettraient de mettre en œuvre les calculs des théoriciens concernant 
l'évaluation du nombre des défauts produits (Snyder et Neufeld (60)), 
et, jointes à l'emploi de très basses températures (20° K) (Coltman, 
Blewitt, Noggle (8)) rendraient quantitatif l'emploi des bombarde- 
ments en pile pour produire des défauts de structure:dans les solides. 
La précision atteinte serait au moins égale à celle que l’on obtenait 


« 
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jusqu'ici par l'emploi des accélérateurs. Cependant, la seule étude 
” publiée à ce jour et applicable au cas présent est celle de Raïevski (54). 


. DÉTERMINATION DES CARACTÉRISTIQUES DU CONVERTISSEUR : DIMEN- 


-" 


“ SIONS ET RÉPARTITION SPATIALE DU FLUX. — La forme choisie pour 
l'enveloppe extérieure du convertisseur fixait le diamètre extérieur du 
» « tube » d'uranium à 58 mm, Je me suis fixé pour but de construire un 
> convertisseur qui donnerait un flux de fission comparable en intensité 
au flux disponible dans un convertisseur usuel (utilisé dans un canal 
* de plus grande dimension) et dans lequel la répartition spatiale du flux 
… serait plus homogène. Pour cela, les flux dans les deux convertisseurs 
— ont été calculés par la méthode utilisée par Raïevski (54) et comparés. 

“ Le calcul ne donne qu’un ordre de grandeur des flux neutroniques. 

— En négligeant la dépression de flux thermique engendrée par le 
convertisseur, et supposant qu'il est radial par rapport à la cuve pour 
la plaque terminale et radial par rapport à l’axe du canal pour le tube 

- d'uranium, on trouve pour expression du flux de fission +, engendrée, 

- sur l’axe du canal : 


2) 


a) Par la plaque terminale (fig. 3 a) : 


, Het se six t} 
gX) = 0,225. 101 E log TX log pe 


+ 2X log 5 — 2R(Are ty — Are un] 


ed 


É (a) 16) 

4 Fig. 3. 

4 g. 3 

4 

4 

à où : 

à X — distance d’un point de l’axe à la face proche de la cuve, 
É E = épaisseur de la plaque, 

; R = rayon de la plaque 

: qui permet de calculer @,(X) par points, 
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Quelques valeurs de ?,(X) sont données par le tableau ci-dessous. 


(X==E) 10- p(X) 
em en n/cem?/seconde 

o 1,12 

0,3 0,85 

0,8 0,58 

Han » 0,42 

2,3 0,24 

3:3 0,16 

4,3 [ O,II 

8,3 0,034 
10 0,008 
30 0,003 


b) Par le tube d'uranium (fig. 4) : 
S 
PE) = A [CB — 0,)(1 — ax) — aR log 


sin 6e 


sin Ô, 
_ qui permet de calculer 9, (X) par points. Dans cette formule : 


X — distance d’un point de l’axe quelconque au point O de l’axe 
situé sur la face proche de la cuve (fig. L.8). 


0, | — angles sous lesquels on voit de X les ouvertures terminales 
0, du « tube ». 
æ — distance d’un point courant du convertisseur à l’origine O,. 


X rome EX) 

cm n/em?/seconde 
2,5 0,8 q 
5 10,4 

10 10,1 

2 774 

3° 585 

35 4,17 

37:5 3,28 


sus) : «LÉ Te 
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Les résultats sont reportés sur le tableau ci-joint. 
» La répartition du flux de fission le long de l’axe du convertisseur est 
- représentée dans le diagramme de la figure 11 en coordonnées semi- 
-logarithmiques. 


ÉNERGIE THERMIQUE PRODUITE PAR LE CONVERTISSEUR ET REFROI- 
DISSEMENT. — La plus grande partie de l'énergie dégagée dans l’uranium 
se retrouve sous forme de chaleur qu'il faut évacuer. De plus, il faut 
s'assurer qu'il ne se produira pas de point chaud, à une température 

telle que le gainage risquerait d’en être détérioré. Il suffit ici d'évaluer 
… des limites supérieures de l’énergie thermique dégagée et des tempéra- 
-tures susceptibles d’être atteintes. 

Lorsque la pile fonctionne à une puissance de 2 000 kW, l'énergie 
dégagée dans le combustible est de 0,65 W par gramme. Pour évaluer 

… une limite supérieure de l’énergie dégagée dans le convertisseur, j'ai 
fait les hypothèses suivantes : 


” 10 J’admets que le flux de neutrons thermiques eu fond du canal vide 
» est égal au flux moyen pour l’ensemble de la pile (à l’intérieur de la cuve). 
Dans ce cas l’énergie dégagée dans le fond du convertisseur est repré- 
» sentée par : 0,65 X + où @ est le flux thermique moyen dans l’épais 
0 

- seur de l'uranium, ®, est le flux thermique au fond du canal. 

20 Le dégagement d'énergie par gramme d’uranium décroît de façon 
- linéaire quand on s’éloigne de la cuve : 


Q = Q,{T — ax) 


en fonction de la distance. 
L'énergie dégagée serait dans ces conditions : dans la plaque d’obtu- 


. ration terminale : 
Qr = 0,657R2e.p à = 430 W 


- où p est la densité de l'uranium, p = 19 et dans le cylindre creux : 


Q. = PP A ue ["G — ax)dx = 3 500 W. 


4 


_ D'où l'énergie totale à évacuer : 4 000 W. 

* Afin d’avoir une grande marge de sécurité, capable de pallier l’obtu- 
ration accidentelle d’une canalisation ou une baisse possible de pression 
- d’eau, les canalisations ont été largement dimensionnées. Une expé- 
_ rience préliminaire, effectuée au rez-de-chaussée d’un bâtiment de 
» Saclay, la pression de l’eau étant assurée par la tour d’eau centrale, 
montra que les canalisations permettaient dans ces conditions d'évacuér 
> 15 kW avec une variation de température de l’eau de 20° C: Après 
quelques mois d'utilisation, le service technique de la pile fut amené à 


Vpn 
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employer un‘circuit d’eau permutée pour refroidir les convertisseurs. 
Le débit fut réduit de moitié environ. La marge de sécurité restait 
eépendant amplement suflisante, et les températures enregistrées: à 
l'intérieur du convertisseur n’en furent pas affectées. 


TEMPÉRATURES DES POINTS CHAUDS. — Cas du cylindre: creux en 
uranium. — La partie la plus chaude sera naturellement la plus proche 
de la pile, Considérons une tranche du cylindre de longueur 1 em (fig. 4b). 


Soient R, et R, les rayons extérieur et intérieur, et soit R, < r < R,. 
La quantité de chaleur produite par unité de temps = est intégralement 
évacuée par la surface extérieure. On a donc : 


dQr) Ww . df 
4 —: it R;) =—2nr.C. = 


où Q(r) est la quantité de chaleur produite à l’intérieur du cylindre de 
rayon r, 


W, = 0,65 W/gramme, 
pe — masse spécifique de l’uranium = 10, 
C est la conductibilité thermique de l'uranium, € — 6.10 * ess, 
6 est la température, 
J'est l'équivalent mécanique de la calorie = 4,2 J/calorie. 


On a : 


Pres °, dr 
RTE Re 
soit : 
ee 2 2 
LP EW pt Jon Le Sens 
0, —6 Se are log PTE = 
R, =2,bem 
R,,=—=2,9 cm 
d’où : 


0,—0,= 1205 G 


Cas de la plaque terminale du convertisseur. — On voit que la tempé- 
rature de l’intérieur du cylindre du convertisseur reste faible. Par suite 
dans la plaque, l'évacuation de la chaleur produite dans la masse se tait 
de façon non seulement longitudinale, mais encore radiale. 

| On peut considérer que le convertisseur est constitué du. cylindre pré- 
cédemment étudié, et que le fond est constitué d’un petit cylindre db. 
2,1 cm de rayon, de 1,7 cm d'épaisseur introduit dans le premier à son: 
Bahrémaité. Soit Ox son axe, æ = o et x — 1,7 les plans de ses. faces. 
O’ le point de Ox d’abscisse 1,7, O étant le fond du canal. Il est évident 
que le point O’ est le plus mal refroidi de tout le convertisseur, Car :. 
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a) De tout le convertisseur, 00” représente la plus grande épaisseur 
d'uranium, qui est le matériau le plus mauvais conducteur de l’ensemble. 
 b) De toute la plaque terminale, O’ est le point le plus éloigné de la 
couche d'eau de refroidissement, dans un plan perpendiculaire à Or. 
…_ c) O0’ se trouve dans la région où le flux neutronique est le plus 
- intense. 


1 
1 
e- 
à 
5 


5 


…_ Pour tenir compte de l'évacuation de chaleur radiale et avoir une 
idée de la différence de température qui existe entre O et 0’, je remplace 
le cylindre qui a pour rayon 2,1 em par une demi-sphère, centrée en 0’, 
“de rayon 2,5 cm (fig. 3b). 

…._ Écrivant que la chaleur produite est évacuée par la surface, si 


DD = r < 2,5, on a : 
- 


, p pW. 2 

DT — 2770. 

: 0 J 3 C 

d'où : 

= 

< © cW 

7 BB se  i—0= 290. 


En fait, la température du point le plus chaud fut mesurée avec un 
thermocouple, la pile marchant à 2 000 kW de puissance : 0, — 380. 
L'eau de refroidissement entrait dans le canal à la température de 15° C. 
On avait donc une différence de température de 23°, en bon accord 
avec cette évaluation. 
- On voit que le refroidissement est excellent. Dans ces conditions, il 
» ne m'a pas semblé utile de tenir compte des différences de températures 
- dues à l’inhomogénéité de la circulation d’eau, tout particulièrement le 
- Jong des génératrices de contact entre le gainage extérieur du tube 
» d'uranium et la chemise parallélépipédique. Elles sont négligeables. 
, Ces mesures de températures étaient faites, le convertisseur étant à 
» moitié rempli par-une perche de bois qui portait le thermocouple. 
É Lorsque l’appareil était mis en place et l’'ampoule d'irradiation garnie 
2 d'échantillons métalliques, la température atteignait 55° C dans 


DL re 


PAT 


15 


_ Vérification des caractéristiques du convertisseur. — Toutes les éva- 
- luations qui précèdent étaient fondées sur la connaissance, très rudimen- 
Biire à l’époque où elles furent faites, des flux dans les canaux et conver- 
» jisseurs. Les flux, même thermiques, étaient mal connus. Cette étude 
É ion d’un convertisseur était basée sur 


préliminaire à la mise en fabricati 
_ l'évaluation suivante : 


__ qu fond du canal N. 4 on évaluait le flux thermique à 1,1. 101? neu- 


: 
“trons/(cmÿ.sec) à 1 000 kW de puissance, FA 
> __ à 30 cm du fond du canal, le flux était réduit à la moitié de cette 
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J'avais admis une décroissance linéaire à seule fin de faciliter le calcul. 

Il a été, par la suite, possible de réunir quelques données supplémen- 
taires (Kempf et Navarre (31)). 

Les flux thermiques furent mesurés en valeur absolue en utilisant 
la réaction d'absorption : Au!? (n, y) Au!%8. On obtient un isotope dont 
la période est de 2,7 jours, dont on mesure l’activité en coïncidences 8, Y. 
Afin de séparer les effets des neutrons thermiques du reste des neutrons, 
à toute pastille d’or était jointe une pastille d’or recouverte de cadmium 
dont la section eflicace de résonance est très grande pour des neutrons 
d'énergie inférieure à 0,3 eV. La précision ainsi obtenue dans l’évalua- 
tion du flux thermique correspond à une erreur relative inférieure à 
Æ.$ p.100. 

La connaissance des flux rapides reste encore malaisée. Les flux en 
neutrons de fission furent évalués en valeur absolue en quelques points 
de l’axe du convertisseur par activation du soufre. On utilise la réaction 
Sao (n,p) Pa. On obtient un phosphore radioactif dont on mesure l’acti- 
vité y. Le seuil de cette réaction est 1 MeV, mais le seuil effectif 3,5 MeV 
(Hughes, p. 100 (26)). 

La section efficace correspondant à cette réaction est malheureuse- 
ment très variable avec l'énergie, et introduit une incertitude de 40 p. 100 
au moins, dans l'évaluation de sa valeur, moyennée sur un spectre de 
fission. La répartition spatiale des neutrons rapides fut obtenue dans 
l’axe du convertisseur en irradiant un ruban d'aluminium. On a utilisé 
la réaction Al? (n, à«) Na? dont le seuil est trop élevé pour donner lieu à « 
des mesures absolues (seuil effectif de 8,7 MeV pour un seuil de 3,3 MeV). | 
Cette répartition est en bon accord avec celle indiquée figure L.11. 

Chaque mesure fut faite dans le canal à l’intérieur du convertisseur, 


TABLEAU 


Flux en n/cm°?/seconde. 


Canal vide Dans le convertisseur 
a | 
Postulé Mesuré Mesuré 
(l 
Flux thermique 2,2 10 
: .10 Ho = 
au fond du canal ne i Se 1 ee 
; a avec graphite sans graphite 
à 2 000 kW 
Postulé Mesuré Évalué Mesuré - 
Flux rapide pi { if < 
X ra 10 Non mesuré IST TO e 
à 2 000 kW se, Ar. 
{ 
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puis celui-ci fut défourné et les mêmes mesures furent faites dans le 
canal sans convertisseur. 

Les valeurs absolues sont réunies dans le tableau ci-dessus. 

L'accord entre les valeurs absolues mesurées et évaluées du flux de 
fission dans le convertisseur qui semble bon est certainement fortuit. 
Les valeurs mesurées du flux de neutrons thermiques au fond du canal 
vide semblent incompatibles. En effet, la présence du graphite devrait 
augmenter la valeur du flux thermique mesuré. Cette anomalie sera 
expliquée plus loin. 


FORMATION DES DÉFAUTS DE STRUCTURE DANS UN SOLIDE LORS 


“ D'IRRADIATION EN PILE, — Dans un canal de pile en fonctionnement 


existent toutes sortes de rayonnements. Aux neutrons, de toute énergie, 
il convient en particulier d'ajouter des rayonnements y et £ d’origines 
diverses (fission, captures, chocs inélastiques, radioactivité acquise du 
combustible). Un échantillon placé dans un canal subit donc l’action 
de tous ces rayonnements à la fois. De plus, devenant lui-même radio- 
actif, il est alors soumis à l’action de sa radioactivité propre qui peut 
devenir importante, donner lieu à des rayonnements d'énergie sufli- 
sante pour provoquer la formation de défauts de réseau cristallin. 
Cependant, on admet que dans un solide irradié dans une pile ato- 
mique, les défauts de réseau sont produits par l’action des neutrons 


rapides. Il est intéressant d'essayer de voir dans quelle mesure il est 


possible de négliger l’action de tel rayonnement vis-à-vis de tel autre 


dans des conditions expérimentales données, 


EFFET DES RAYONNEMENTS ÿŸ PROVENANT DU COMBUSTIBLE NUCLÉAIRE. 
_— On sait que les rayons y sont absorbés dans la matière, en 
cédant aux électrons leur énergie, en totalité, par effet photoélectrique 
ou en partie par effet Compton. Pour les énergies supérieures à 1 MeV, 
il y a également production de paires. Dugdale (15) avait signalé que 
Les électrons ainsi libérés devaient pouvoir produire des défauts de réseau. 
Cleland et al. (6) avaient montré que leurs effets sont loin d’être 
négligeables en irradiant des échantillons de germanium avec le rayon- 
nement d’une source de cobalt 60 de 900 curies. Ïls avaient ainsi déter- 
miné une section efficace de déplacement pour le germanium, G comprise 
entre 13 et 15 millibarns. Thomson et Holmes (63) (64) ont successi- 
vement étudié sur le même échantillon les augmentations de module 
d'Young du cuivre, provoquées pat des irradiations aux neutrons, en 
pile, et par l’exposition au rayonnement Y de la source de cobalt 60 
citée ci-dessus. Ces auteurs montrent qu'à température ordinaire, si 
l'on compare les résultats obtenus, on peut en déduire le rapport du 
nombre d’atomes déplacés par des nombres égaux de neutrons de 1: MeV 


et de photons y du cobalt : 


se nombre d’atomes déplacés par N photons Y du cobalt 60 1 
as nombre d’atomes déplacés par N neutrons rapides 80 * 


Annales de Physique, 1959. 29 
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L'effet des rayons y dépend de leur énergie. Or la répartition énergé- 
tique des rayons y produits dans une pile atomique est mal connue. 
Motz (48) a déterminé expérimentalement l'intensité du fond continu 
de rayonnement y (en négligeant les raies émises) en étudiant les élec- 
trons projetés par effet Compton d’une feuille de béryllium placée à la 
sortie d’un canal expérimental, pour une pile modérée à l’eau (Water 
boiler). La source de rayons y était une barre d'uranium 235 pur. Il 
trouve que le nombre de photons émis par intervalle d'énergie compris 
entre 0,5 et 12 MeV décroît exponentiellement avec l'énergie. Ces pho- 
tons proviennent à la fois : 10 des photons émis lors de la fission, 2° des 
émissions y qui suivent la décroissance $ des produits de fission, 3° des 
rayons y de capture, qui accompagnent en particulier la formation 
de l’uranium 236. On admet que pour chaque fission, une énergie de 


12,2 MeV est ainsi émise sous forme de rayonnement y. Le tableau 


suivant, tiré de Gauzit et Kahan (21), donne un spectre normalisé 
correspondant à cette énergie totale : 


Intervalle d'énergie pare tpm Nombre de y Énergie totale 
en MeV ee par fission en MeV 
0,5 à 2 I 9,31 31 
4 à 6 5 0,099 0,495 
6 à 8 ï 0,0154 0,1078 
8 àxro 9 0,00129 0,0241 


Nous admettrons que le spectre y émis dans une pile à uranium natu- 
rel est identique à celui-ci. On voit que la plus grande partie du 
rayonnement a une énergie comprise entre 0,5 et 2 MeV et pour 
l'énergie moyenne par photon, on trouve 1,2 MeV. Les énergies des 
photons émis par le cobalt 60 sont de 1,17 et 1,33 MeV, en quantités 
sensiblement égales. On ne fera pas une erreur importante dans l’éva- 
luation du nombre de défauts formés par les rayons y provenant du 
combustible nucléaire en confondant ces derniers avec les rayons y du 
cobalt. | 

Essayons d'évaluer quelles seront les proportions de rayonnements y 
et neutroniques rapides en présence dans des conditions normales 
d'irradiation. 

On sait que la fission d’un noyau d'uranium 235 libère une énergie 
considérable (environ 188 MeV) répartie entre les fragments de fission 
qui en emportent la plus grande partie (167 MeV) et les différents rayon- 
nements émis. Parmi ceux-ci, 2,5 neutrons sont émis en moyenne, avec 
une énergie cinétique de 2 MeV, accompagnés en moyenne, d'épres 


“ 
F 
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BP uution ci-dessus, de 10 photons y, d’une énergie de 1,2 MeV. Il 


- convient d'y ajouter les rayons y dus aux réactions de capture dans les 


matériaux de structure. Faute de données plus précises nous consi- 
dérerons que 5 photons de 1,2 MeV sont encore émis. Cela donne en tout 


- par fission : environ 2,5 neutrons de 2 MeV d’énergie moyenne, environ 


15 photons de 1,2 MeV d’énergie moyenne, 

Admettons que la proportion des neutrons de fission et des photons y 
soit, dans les canaux, celle des intensités superficielles aux parois de la 
cuve et évaluons celles-ci, en rappelant un résultat connu. 

Considérons une source de rayonnement homogène, d'intensité spé- 
cifique I, (c’est-à-dire qu’elle émet I, particules par seconde et par 


- centimètre cube). Soit P un point de sa surface. Soit dV un élement de 
… volume de la source. L’intensité émise par dV est : 


LdV 


> et si R est la distance de dV à P, X la section efficace totale d’absorp- 
» tion de la source, l'intensité du rayonnement due en P à dV est ! 


SRE 
di, = L..dV.e "4e 


en négligeant le rayonnement diffusé. 


Par conséquent, l'intensité superficielle de rayonnement due à tout 


- Je volume est : 


Nr. , 


dés 


Ê 


ladite à ad ds a de Toi de ri CS Ce ES AS Lie) 


Is 
= ; AUIE => 
5 I, 
Pour des flux isotopes : [| — = 


La pile E. L. 2 de Saclay fonctionne en général à 2 000 kW. [sy 
produit donc : 


3,1 X 1010 x 2.106 — 6,2.1016 fissions par seconde, 


Le diamètre de la cuve est 2 m et la hauteur d’eau lourde 2 m 
environ. Soit un volume de 6,28 mÿ. Assimilons-la à un réacteur homo- 
gène. L’intensité srécifique de fissions est : 


6,2. 101$ 


“ee 1019 fissions par centimètre cube et par seconde. 
,28. 


a) Cas des neutrons rapides. — L'intensité spécifique est donc 2,5. 1010. 


Pour l’eau lourde = UC 


_L'intensité spécifique superficielle au bord de la cuve est donc : 


TS AUX 0e" 2,25.104. 


77) 


ae 


AT" 
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“b) Cas des photons y. — L’intensité spécifique correspondrait à 
1,4.1011 photons de 1,2 MeV. Pour cette énergie, la section efhicace 


d'absorption massique est environ : 


DS 
Fes. 0,05 cm?/g, 


e étant la masse spécifique moyenne eau-lourde-uranium. 
La pile contient 3 tonnes d’uranium. D’où p = 1,47, et: 


2 = 0,074 cm". 


L'intensité superficielle de la cuve en rayonnement est donc : 


TASTOIE 
Ÿ 0,074 


I HOMO 

Par conséquent, si l’onirradie des échantillons dans un canal sans conver- 
tisseur, le rapport du nombre des défauts formés par le rayonnement y 
par rapport aux défauts dus aux neutrons rapides est, en se référant 
au résultat de Thomson et Holmès : 


ui? Se Se 
TM SONR2;26: 10) se de 
Donc : 
ny 
ur 29 
nn 100 


Si l’on utilise un convertisseur, ce sont les fissions produites à l’inté- 
rieur de celui-ci qui fourniront la plus grande partie des rayonnements ÿ 
ou neutroniques. Le rapport des flux sera : 


VyorTe 
pm 25 — 56 
d'où 
n n ; 
ARTE je) + 7 
D 9 * 56 — 0,07 OUT 


Dans les deux cas, l'effet des Y est donc négligeable devant celui des neu- 
trons rapides, dans un bombardement en pile. 


Action de la radioactivité acquise par l'échantillon. — Les neutrons 
dont l'énergie cinétique est inférieure à l'énergie de seuil peuvent égale- 
men‘ contribuer à la formation de défauts de réseau de façon indirecte 
du fait des radioactivités provenant de leurs captures. 

Le nombre de défauts formés est naturellement fonction des sections 
efficaces de capture d’une part, et d’autre part, des caractéristiques 
de la radioactivité induite : nature, période, énergie. 


NY AT 
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. Les sections efficaces correspondant à ces captures obéissent à la loi 
de Breit-Wigner que l’on peut écrire : 


ES °R 
DOME 


où E, est l’énergie qui correspondrait à la résonance exacte avec un 
niveau nucléaire, 
E est l’énergie du neutron incident, 
o, est la section efficace maximum correspondant à E — E,, 
- Fest la largeur du niveau de résonance. 


Pour les énergies moyennes de neutrons, voisines de E,, on a des 
sections efficaces d'absorption très élevées. 
Pour les neutrons de très basse énergie, on montre que les sections 
efficaces sont proportionnelles à 1/» (!), et par conséquent deviennent 
, très importantes. 

- Comme les flux thermiques dans les piles sont très importants égale- 
- ment, les activations seront extrêmement fortes, et il convient de se 
- demander dans quelle mesure les défauts provoqués par la radioactivité 
. propre de l’échantillon sont réellement négligeables par rapport aux 

défauts produits par les neutrons rapides. 
Un cas particulier que l’on n’examine pas ici est celui de la radio- 
activité «. Son efficacité est indubitable. Mais les corps qui donnent lieu 
à cette radioactivité avec une section efficace d'absorption assez impor- 
tante pour que la réaction soit utilisable, sont très rares. 

Les radioactivités artificielles 8 et y sont, au contraire, extrêmement 
fréquentes. 

On voit que si N, atomes d’un isotope donné sont soumis à un flux 
isotrope de neutrons polycinétiques, et si on appelle o, la section efficace 

. d'activation moyenne de l’isotope considéré, pour la répartition spec- 

- trale du flux neutronique employé, le nombre d’atomes activés au bout 
d’un temps d'irradiation t est : 


N = p0,.Nr. O1 certe) 


où G est la période des atomes activés. , fa 
Le nombre de désintégrations par seconde, ou intensité radioactive 


- est, au temps { : 
: Loco Nr (2e "°). 
_ * Ils’agit de comparer les effets élastiques du flux de neutrons rapides , 


avec les effets de cette radioactivité, c’est-à-dire de . Pour avoir un 
- ordre de grandeur, avant de considérer des cas particuliers nous suppo- 


(:) # est la vitesse du neutron. 


\ nee 
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serons que les énergies E, des rayonnements y et f émis sont voisins 
de 1 MeV. 
Comme @ et +, sont les flux isotropes qui traversent une sphère de 
1 em? de section diamétrale par unité de temps, nous allons considérer 
le nombre I. de désintégrations qui se produisent dans le même temps, 


À : I - 
dans la même sphère (de volume » — . + emÿ), soit : 
Vr 
K efficacité d'une « particule » émise (y ou À) Le 
efficacité moyenne d’un neutron rapide nn 


en admettant toujours que les dégâts sont proportionnels au flux d’éner- 


- gie et appelant R le rapport du nombre des défauts produits : 


Is.E, : pe 
= — 24 23: 
ne See -63- 107 *.6,02:10 y 


r 


où E est l’énergie moyenne d’un neutron rapide, de l’ordre de 1 MeV, 
5, est maintenant exprimé en barns, 
p est la masse spécifique du corps étudié, 
M sa masse atomique, 


D 
FT ave. 
E, et E sont exprimés en MeV. 


Pour les métaux considérés : ge = 1071, par conséquent : 
4 


l:.E, 
_1K + _ 
QE — 10 KG. (1 —e 16), 


o, est donné par les tables ainsi que 6. Nous connaissons ? de façon 
approchée. = 

K pour les rayons y sera pris égal à _ d’après Thomson et Hal- 
mès (64). Pour les électrons, remarquons que les énergies de rayonne- 
ments $ émis sont en général comprises entre 0,4 et 1,2 MeV. 

Corbett et ses collaborateurs (11) ont étudié de façon précise l’effi- 
cacité des électrons d'énergie comprise entre 0,4 et 1,37 MeV pour 
former des défauts dans le cuivre. Ils trouvent qu’un électron/em? de 
1 MeV à 4°K provoque une augmentation de résistivité de 
6,40.10-27 Q cm. 

Irradiant du cuivre à 180 K avec d’autres métaux dans la pile 
d Oakridge, Blewitt et ses collaborateurs (2) (3) montrent que la modi- 
fication de résistivité ne dépend pas de la pureté ou de l’état d’écrouis- 
sage et qu'un neutron rapide par centimètre carré provoque une aug- 


mentation de résistivité de : 13.10-2 Q cm. On a donc : K =: pour 


une radioactivité 8 de 1 MeV. Considérons deux cas extrêmes :: 


A. 
b 


NPA ENS 
: " * PS 
\ ? 
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_ a) La période est brève de l’ordre de quelques minutes à 1 heure. On a 
très rapidement saturation : 


I. E 


É 
Ë 


5, varie entre I et 100 (et peut atteindre 1 000). 


Cas des photons y. — Hors convertisseur = 25,et dans le cas d’une 
Tr 


radioactivité y, ce rapport est égal à : 


Pour o, faible (par exemple 6, = 1), p © 3.107* peut être négligé. 
Mais pour une valeur moyenne de 6, = 10, p = 0,3: une très grande 
partie des dégâts (ici, le tiers) est due à la radioactivité propre de l’échan- 


tillon irradié. 
Ca 


É 
» — Dans le convertisseur To jetR— Tarot. 
4 Cr 800 

L'activité de l'échantillon n’aura besoin d’être considérée que pour 
“ Une section efficace exceptionnellement importante : 6, © 10° barns. 
Ce qui est extrêmement rare. 


Cas d’une radioactivité 8. — Hors du convertisseur : 


É I I 
+= 25 =: R=10716.,:25 © 1,256u 
L'action des électrons émis par l'échantillon sera toujours importante 
par rapport à celle des neutrons rapides. 
— Dans le convertisseur : 
® 
Dr 
La radioactivité n’entre pas en ligne de compte 
d'absorption est faible. 


I I 
Œœ I KR NC er UC 
2 2 20 


à 
,) 


si la section efficace 


b) La période est importante par rapport au temps d'irradiation : t < 7. 
— Les temps d'irradiation étant de l’ordre de 6 à 12 jours, c’est le cas 
des isotopes dont la période est de l’ordre du mois. On trouve de la 
même façon que la radioactivité y est toujours négligeable et la radio- 
activité B est négligeable pour des irradiations effectuées à l’intérieur 
d’un convertisseur. Hors convertisseur, la radioactivité 8 peut produire 


environ le dixième des défauts produits par les neutrons rapides en 


prenant 6 = 10. On peut donc négliger l’action des rayonnements 8 


si la section efficace n’est pas trop importante. 
Il convient de remarquer que ces comparaisons sont. basées sur des 


résultats obtenus pour le cuivre. Dans le cas de corps de numéros ato- 
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miques très différents de celui du cuivre, il serait nécessaire de temir 
compte de plus, des variations relatives des sections efficaces de dépla- 
serment. 


Dispositif d'irradiation et de mesures. 


Le dispositif es, destiné à irradier dans une pile atomique des corps 
solides à des températures voisines de celle de l’azote liquide. Il est 
placé dans un petit canal horizontal de la pile E. L. 2, dans le conver- 
tisseur précédemment décrit. L'intérieur du convertisseur est de forme 


Evacuation 


d'Azote 


PILE Tube acier inox © 7mm 
EX A 


C 


A 7 5 
Un, L = / 2% | À, 
/ \ Tubes aluminium | ke 
Ca Ampoule silice 
W 


cylindrique, fermé à l'une de ses extrémités, du côté de la cuve d’eau 
lourde. Son volume utilisable a une longueur de 260 mm et un diamètre 
de 40 mm. La figure 5 représente l’ensemble du dispositif d'irradiation. 
La chaleur dégagée par le convertisseur, la petitesse des dimensions de 
l'enceinte expérimentale disponible et surtout la disposition horizon- 
tale du canal sont autant de conditions défavorables à la réalisation 
d'un appareil possédant des caractéristiques élevées. Par suite, j'ai 
cherché avant tout à obtenir un fonctionnement sûr pour des caracté- 
ristiques comparables — sans plus — à celles d'installations similaires 
déjà réalisées à l'étranger, en particulier aux dispositifs de McRey- 
nolds (42) à Brookhaven et de Childs (5) à Harwell. Dans ces deux 
dispositifs, on alimente périodiquement en azote liquide une enceinte 
thermiquement isolée. La températme y remonte à — 1500 C environ 
de façon périodique, Cette remontée de température a l’avantage d’éli- 
miner tou* risque qui pouvait résulter de l’enrichissement de l'azote en 


% Q . . . 
oxygène. L'emploi de toute pompe de circulation ou de mécanismes 
délicats a été évité. 
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L'appareil qui a été réalisé à Saclay comprend trois parties : 


— un dispositif d'irradiation, 
—-un dispositif de régulation de températures, 
—— un dispositif de mesures de résistances électriques. 


Description du dispositif d'irradiation — Un vase de Dewar métal- 
lique (A) sert à isoler thermiquement l’ensemble du système. Il a 3,8 m 
de longueur et 29 mm de diamètre extérieur ; il plonge dans le conver- 
tisseur en (A,) et émerge. de la face de la pile en (A;). A proximité 
de la sortie du canal se trouve un second vase de Dewar (B)en pyrex 
contenant de l’azote liquide qu’une surpression permet d'envoyer à 


} 


diamétre [7mm diamètre 26,5 mm 


ET SEP SES ESENE SNNRET RCE 
2cm 6Gcm 34 cm 


Fig. 6. 


l’aide d’uné conduite (C) dans une ampoule en silice fondue (fig. 6} 
placée en D et qui contient les échantillons. 

Le vase (A) est formé de deux tubes métalliques concentriques fermés 
en À, et réunis par une pièce tubulaire À, qui permet de faire le vide 
entre les deux. La pression mesurée au niveau Fest de l’ordre de 107? mm 
de mercure. 

Les échantillons sont placés dans des ampoules de silice (fig. 6). 
L'azote y arrive par un tube d’acier inoxydable de 7 mm de diamètre 
et de 0,2 mm d'épaisseur calorifugé par du Kiégécell revêtu d’une feuille 
de polythène entre l’enceinte à vide et l'extrémité G de A. 

Le vase de Dewar (B), de 4 litres de capacité, est placé à l’intérieur 
d’un récipient métallique étanche. Une vanne électromagnétique 
commandée par un régulateur permet d'y établir une surpression pour 
envoyer l'azote liquide de (B) dans l’ampouie de silice. Deux vannes 
placées en parallèle permettent l'élimination rapide de toute surpression. 
Une soupape de sûreté tarée à 300 g/Jem? permet d'éviter toute sur- 
pression accidentelle dangereuse. Un manomètre à mercure à trois 
contacts, auquel est transmise la pression hydrostatique du fond de (B} 


a 
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permet de maintenir le niveau d'azote constant dans le vase (B), en 
provoquant le remplissage dès que le circuit des deux premiers contacts 
est coupé. Afin d'augmenter la sécurité du fonctionnement, il a été prévu 
deux circuits parallèles d'alimentation. Deux bouteilles d'azote liquide 
de grande capacité peuvent y être branchées, une seule étant en service 
à la fois. Si le niveau d'azote s’abaisse dans (B) de 10 em environ, la 
coupure du circuit des deux derniers contacts assure la mise en service 
de la seconde bouteille. J'ai employé, en général, une bouteille à azote 
liquide de 100 litres avec éventuellement une bouteille de secours de 
25 litres. L'azote qui a cireulé dans A est capté en Get envoyé dans la 
cheminée générale de la pile. 


Description du dispositif de régulation de température. — Il comporte 
deux parties : 


10 Un système de commandes comprenant : - 


— un régulateur de température à thermocouple qui commande la 
« réfrigération » de l’ampoule d'irradiation ; 

— un régulateur de niveau qui commande l’ « approvisionnement » 
en azote liquide du vase de Dewar en pyrex ; 

— un jeu de relais électromagnétiques dépendant de ces régulateurs. 


29 Un système d’alimentation en azote liquide, tant pour la « réfri- 
gération » que pour « l’approvisionnement », et qui comprend : 


— deux circuits de gaz comprimés commandés par des vannes électro- 
magnétiques soumises aux relais ; 
— des canalisations d’azote liquide munies de clapets. 


Fonctionnement de l’ensemble. — Le régulateur de température est 
le pyromètre potentiomètre R. I. A. 611 fabriqué par la société MECI, 
à thermocouple cuivre-constantan. L'échelle de température couverte 
par ce régulateur va de — 2000 C à + 100° C. Ce régulateur de tempé- 
rature est du type «tout ou rien ». Il commande, de façon discontinue, 
l’envo* de liquide froid dans l'enceinte à contrôler, Du fait que les condi- 
tions de fonctionnement sont constantes, on obtient des variations pério- 
diques de la température avec le temps. La figure 7 montre la façon 
dont varie la température en fonction du temps, au cours d’un essai, 
hors pile avec un réglage donné de l’appareil. T} représente la tempé- 
rature de réglage, Ty la température d’ébullition de l'azote. Entre O 
et À, l'azote liquide s’évapore et la température est constante. Puis la 
température s'élève. En B, le régulateur enclenche l'injection d'azote. 
La température continue cependant à croître jusqu’en C avant que 
l'azote arrive dans l’ampoule d'irradiation. À partir de ce moment, la 


st s e: 
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- température s’abaisse très rapidement. L’injection d'azote est arrêtée 


»- en D. L’azote s’évapore entre E et F et ie cycle recommence. 


En pile, le réacteur marchant à 2 000 kW, avec les remplissages de 
l’'ampoule de silice couramment réalisés, AE restait le même mais EA' 
était réduit de moitié, et la consommation était approximativement 
doublée, Il importe de noter que l’élévation de la température AC est 
rapide. Par conséquent pour avoir une régulation de température bien 
régulière, 1l est nécessaire que le temps de réponse représenté par 
l’'abscisse de BC soit constant. Toutes les autres conditions restent inva- 


 riables au cours d’une irradiation ; le seul facteur qui importe est la 


pression qui envoie de l’azote liquide du vase de Dewar dans l’ampoule 


temps 


Fig. 7 


d'irradiation. Cette pression peut être contrôlée par un manomètre de 


L 2 7% eue Rd FA AS 2 
précision. Une soupape de sûreté, à gros débit, tarée à 300 g/cm* le 


silice. Il en est de même 


garantit contre une élévation de pression accidentelle et brutale éven- 
tuelle: 


CARACTÉRISTIQUES DES CONDITIONS D'IRRADIATION. — Un facteur 
très important à considérer dans une telle installation est l’homogénéité 
des conditions d’irradiations, principalement celle des flux et celle des 
températures. La figure 8 montre la répartition da flux de neu- 
trons rapides dans le convertisseur. On voit que si l’homogénéité est 
sensiblement meilleure que dans un convertisseur de type usuel, elle 
est encore loin d’être parfaite. Les intensités neutroniques varient d’un 
xtrémité utilisable à l’autre dans l’ampoule de 
pour le flux thermique et vraisemblablement, 


. 


facteur 2 environ d’une e 


à peu près de même pour le flux de rayons Y. 2e 
D'autre part, comme le refroidissement des échantillons est dû, à 

Là ges © ? p 

partir d’un certain moment au gaz évaporé, il est normal de s’attendre 


. . 2 A 4 
à ce que les températures soient différentes sur une même verticale 
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C : düaucylindre papa LE ja 
P : dûüä la plaque düuranium) ie 


_- dans un convertisseur pour grand 
canal (épaisseur de l'U : 10 inm } 


40 cm 


dans l’ampoule de silice. La figure 9 a représente, par exemple, pour un 
cycle de régulation, les variations de températures de quatre échantillons 
différents, non reliés entre eux, avec le temps. Les températures étaient 
indiquées par des thermocouples soudés aux échantillons étudiés qui 
étaient disposés dans une même section transversale du tube de silice, 
comme l'indique la figure 0 b. Les échantillons sont numérotés (1, 2, 3, 4) 
de la même façon que les courbes correspondantes. Les points de tem- 

_pérature maximum sont indiqués par M;, M,, M, ou M,. Le thermo- 
couple qui servait à la régulation était placé en un point marqué t, c., 
au-dessus des échantillons, et la courbe de variation de sa température 
est tracée en traits interrompus. 


Pour réduire dans une certaine mesure, les inconvénients inhérents 


n 


\ 
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Fig, 9 a. 
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aux inhomogénéités de flux je n’ai irradié que des échantillons de forme 
ramassée (de longueur, 5 à 7 em) placés dans le fond du convertisseur, 
dans la région de flux sensiblement constant. 

Les variations longitudinales de la température représentées figure 10 
sont très faibles et ne posent pas de problème, du fait de conductibilité 
thermique des métaux, car les échantillonssont placéslongitudinalement 
dans le tube. Les variations verticales de température sont plus 
difficiles à supprimer, car les échantillons, placés horizontalement, 
sont isolés les uns des autres électriquement et par conséquent 


Cuve 
_— face Nord 
TC de la pile se 


300 Distances 


-100 


+200 


QE, 
Ampoule 
de silice 


Fig. 10. 


thermiquement. Les différences extrêmes de température ne dépassent 
cependant pas une quinzaine de degrés celsius dans les plus mauvaises 


conditions. 


CONSOMMATION D'AZOTE LIQUIDE. — La consommation d'azote 
liquide est naturellement fonction de la puissance de fonctionnement 
de la pile, de la température que l’on désire ne pas dépasser et de la 
masse de matière irradiée. HE ES 

Hors pile, la consommation est 1,2 litre d'azote liquide à l'heure, 
pour une température maximum de — 1709 C. Pendant une irradiation, 
l’ampoule contient un faisceau de conducteurs de cuivre et de thermo- 
couples dont la masse totale est d'environ 200 g. Pour la même tem- 
nsommation est d'environ 2 litres 


pérature maximum que ci-dessus la co 
à une puissance de 2 000 kW. 


par heure quand la pile fonctionne 
Elle est de 4 litres par heure si l’on veut maintenir la température cons- 
tante (pour des échantillons assez petits pour être rassemblés à la partie 
{nférieure du tube de silice), et le thermocouple de régulation doit alors 
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être placé beaucoup plus haut que les échantillons puisque l’on utilise un 
système « tout ou rien ». Lorsque l'on arrête la pompe secondaire, la 
consommation devient deux fois plus importante. 


Dispositif de mesure de résistivité. — Il devait permettre de mesurer 
la résistance électrique des échantillons au cours de l'irradiation, la 
pile étant en marche. Lors de la mesure, les échantillons à étudier 
devaient être à la température de l'azote liquide et leurs résistances 
électriques étaient comprises entre 1 et 0,01 ohm. La longueur du canal 
de la pile jointe au fait que l'appareil de mesure devait se trouver à une 
certaine distance (2 m environ) de la sortie du canal, imposaient des 


je 


Fig.. II. 


conducteurs d’une longueur totale de 6 m environ dont la résistance 

n’était, par conséquent, pas négligeable. Dans ces conditions une techni- 

que de pont doit permettre d'effectuer ces mesures avec une bonne pré- 
x cision (D. K. C. McDonald (41)) à condition de pouvoir évaluer la 
résistance des conducteurs. Un pont de Thomson à quatre décades fut 
donc adopté, Il permettait de faire des mesures en commettant une 
erreur relative inférieure à 5.10, ce qui paraissait suffisant caril n’était 
pas possible de contrôler la pression au-dessus de l'azote liquide pendant 
les mesures, et par suite, la température d’ébullition pouvait varier 
légèrement. 

Les résistances parasites dues aux conducteurs présentaient les parti- 
cularités d'être égales et d’être du même ordre de grandeur que les 
résistances à mesurer, Il m'a donc paru simple de les mesurer directe- 
: En effet, les échantillons à étudier, de résistance X, sont munis 

rate des le aol d'un he OH ne EE 

a câble polyfilaire (fig. 11) soudés par 

point à l'échantillon en a, b, c, d. Ces conducteurs d’un diamètre de 
L 7/10 de millimètre sont raccordés, à la sortie de la pile, par l'intermédiaire - 
d'une prise multibroches P à des conducteurs de plus grosse section qui 
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“aboutissent à un tableau en a’, b’, c', d”. À proximité du tableau est 
placé le pont représenté en K, dont les bornes &, bo, Co, do peuvent être 
reliées aux bornes a’, b’, c’, d’, du tableau par des conducteurs souples 
“de grosse section et de résistance électrique négligeable. 

“ Pour effectuer la mesure, la régulation était arrêtée, et l’on injectait 
“de l'azote liquide de façon continue jusqu'à ce que la température soit 
» pratiquement égale dans toute la partie de l’appareil située dans le canal 
de la pile (partie appelée À, fig. 5). Lorsque la température y est stabili- 
“sée, on effectue la première mesure en reliant aÿ à 4’, bg à a”, co et 


dy à b'. À l'équilibre du pont on a : 
2% 


E 


R; 
” 4 T 
en appelant R, et T les résistances des branches du pont, x la résistance 
“totale d’un conducteur, E la valeur de la résistance étalon. 
On relie alors a à a’,bàb',càc’,d à d’; à l'équilibre du pontona, 


4 X. Rose 


À RS JTE 

_ d’où X. 

> Dans la pratique onirradiait plusieurs résistances X3, Xo, Xgs Xaà la 

» fois. On effectuait une mesure de la résistance des conducteurs suivie 
de mesures de toutes les résistances, l’une après l’autre, puis à nouveau 
une mesure de la résistance des conducteurs pour vérifier qu’elle 

n'avait pas varié dans de grandes proportions. Les résistances à mesu- 

rer étant approximativement connues, la durée de ces mesures 

- n’excédait pas quelques minutes : 


k AX AfrtR) dr , Bi 


4 SRE RS PL R; 


- car x est petit devant R,. 
En pratique : 
DO TO, 1-0 


R, = 900 «2. 


Donc pour +, deux chiffres sont plus que suffisants, et les mesures dont 


ilest l’objet peuvent être faites très rapidement. De nombreuses mesures 
ont d’ailleurs permis de vérifier que les variations de résistance électrique 
d’une mesure à l’autre, qu’elles soient dues aux elfets du bombardement 
- neutronique ou à d’autres causes, une répartition un peu différente de 
. la température le long du canal, par exemple, sont trop faibles pour 
- pouvoir introduire une erreur importante dans les mesures s1 on les 
_négligeait. 

Il n’en serait pas de même s 
à la précision actuelle de l'appareil. 
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i l’on recherchait une précision supérieure 
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Utilisation de l'appareil pour des expériences de restauration. — 


Pour effectuer des expériences de restauration de résistivité hors de la 
pile, il eût fallu résoudre des problèmes de transport, stockage à basse 
température et manipulation de matériaux radioactifs dans un dispo- 
sitif particulièrement étudié à cet effet. Pour des raisons d ordre pra- 
tique, il n’était pas possible, momentanément du moins, d’en envisager 
l'étude et la réalisation. Il fallait donc essayer d’effectuer les mesures à 
l'intérieur du dispositif d'irradiation employé. 

Des recuits isochromes ont effectivement été réalisés dans cet appareil 
pendant des périodes d’arrêt de la pile, le régulateur étant, entre deux 
mesures, réglé sur la température de recuit désirée pendant un temps 
donné. 


CHAPITRE II 


Expériences et discussion des résultats. 


Des échantillons de niobium, molybdène, palladium, tantale, tung- 
stène et platine ont été irradiés dans l’appareil qui vient d’être décrit. 
Les modifications de la résistivité électrique étaient mesurées à inter- 
valles de 24 heures. 

Le but recherché était de déceler le rôle éventuel de la structure ” 
électronique du métal irradié dans les augmentations globales de résis- 
tivité pour chaque métal. 

J’expose dans une première partie les résultats obtenus concernant 
le rôle de la structure électronique des métaux dans les augmenta- 
tions de résistivité mesurées. 

Dans une seconde partie, je résume les observations faites sur la 
régulation de la pile E. L, 2. 


Irradiation de métaux de transition. 


Lorsqu'on passe en revue les nombreuses expériences d'irradiation 
des métaux effectuées depuis quelques années (voir, par exemple, Seitz 
et Kæhler (57)), et tout particulièrement les études basées sur les 
mesures de résistivité électrique, on peut distinguer, selon le but qu’elles 
se proposent, deux catégories de travaux : 

Dans la première catégorie, les expériences ont pour objet l’étude 
d’un seul métal : le cuivre. Elles visent à la vérification des hypothèses 
théoriques sur la nature des défauts dans les solides et à l'examen des 
problèmes qu'ils posent (Harrison et Seitz (24), Sampson et al. (55), 
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Corbett et al. (11)). Les irradiations en pile se prêtent fort bien à 
l'évaluation du nombre de défauts formés, et par suite, de la résistivité 
induite par défaut dans le métal (cf. Seitz et Kæhler (57), p. 408-410) 
ainsi qu'aux études de restauration de la résistivité avec la température 
(Blewitt, 1957 (2) (3)). Lors de l’étude d’autres métaux, on admettra tou- 
jours plus ou moins explicitement que les processus physiques qui se 
“produisent sont les mêmes, aux énergies mises en jeu près, que dans le 
cas du cuivre. 
—._ Dans la seconde catégorie d’expériences, on peut ranger toutes les 
“études concernant les autres métaux. Certaines procèdent de préoccu- 
“pations de technologie nucléaire (C. J. Meechan (45). D’autres ont 
pour but de comparer entre eux les comportements de métaux différents. 
Il m'a paru particulièrement intéressant de considérer ces dernières 
“tant pour les hypothèses qu’elles confirment que pour les problèmes 
“nouveaux qu’elles posent, Les travaux de ce type sont actuellement peu 
nombreux. 


Marx, Cooper et Henderson (44) irradièrent des échantillons de 
cuivre, d'argent et d’or ainsi que du nickel et du tantale avec des deu- 
tons de 12 MeV dans un dispositif refroidi par de l’azote liquide. L'expé- 
rience mit en évidence une importante restauration à la température 
de l’irradiation (— 1409 C). Elle fut reprise par Cooper, Kœbhler, Marx 
-(19) et (10) dans un dispositif refroidi par de l’hélium liquide, pour 
les trois premiers métaux. L’analogie de leur structure électronique et la 
quasi-égalité de leurs températures de fusion, faisaient attendre un 
comportement à peu près identique des défauts produits par l'irradia- 
tion, tandis que les résistivités acquises devaient croître proportionnelle- 
“nent au carré des numéros atomiques respectifs (Seitz (56)). Ce 
dernier point fut vérifié. Cependant si les expériences isochrones de 
* restauration montrèrent qu’il était possible de distinguer trois étapes de 
* restauration, elles montrèrent aussi que les importances respectives des 
_étapes extrêmes sont inversées, pour l'or et le cuivre, les valeurs obte- 
nues pour l'argent restant intermédiaires. En particulier, il ne se pro- 
- duit pas de restauration à 40° K pour l'or, alors que ce processus est 
- très important pour Je cuivre. Ces faits restent actuellement inexpli- 
_ qués (Sosin et Mechan (61)). 
… Wruck et Wert (73) comparèrent les comportements du fer, du 
cobalt et du nickel bombardés à — 150° par des deutons de 12 MeV. 
* Ces trois métaux ont leurs numéros atomiques successifs, 26, 27, 28 et 
| des températures de fusion très voisines. Les sections eflicaces qui 
. conditionnent les déplacements des atomes sont probablement tres 
à voisines, et les énergies de seuil nécessaires aux déplacements du même 
» ordre de grandeur. Cependant, les expériences mirent en évidence une 
variation de résistivité du fer, trois fois plus grande que celle du cobalt 
et cinq fois plus grande que celle du nickel. Plusieurs facteurs, tels que 
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: 1 és d - ture cris- 
la structure électronique, la présence d impuretés ou la structu à 
talline, pouvaient intervenir simultanément ou séparément po expli- 
quer ces différences. Il ne fut pas possible de tirer une conclusion nette 
de cette expérience. 


Exposé du problème. — Au cours d’une série d’irradiations effectuées 
dans la pile de Saclay, j'ai irradié des métaux de transition de la 
deuxième et de la troisième période de la classification périodique 
— niobium, molybdène, palladium, tantale, tungstène, platine — dans 


N(E) e densités détats N(E) au 


niveau de Fermi déduites 
des chaleurs spécifiques 
électroniques 


(d'après J.G. Daunt 1955) 


des conditions qui permettent la comparaison des variations de résis- 
tivité mesurées pour chacun d’eux. Comme Wruck et Wert, je vou'ais. 
voir si certains facteurs déterminaient de façon prédominante les aug-- 
mentations de résistivité dues à l’irradiation et tout particulière- 
ment à la structure électronique. Celle-ci doit être parmi les mieux. 
connues car ces métaux, qui sont tous paramagnétiques, ont été l’objet . 
de mesures etd’études nombreuses de susceptibilité magnétique (Stoner 
(62); Kriessman (37), Hoare et Matthews (25)) et de chaleurs spé- 
cifiques électroniques (Woolcott (72), Daunt, (12)). De plus, les études 
effectuées entre 10° K et 300° K, par Kemp et al. (29) et (30), White 
and Woods ((71) a, b et c) mirent en évidence une certaine analogie de 
propriétés électriques entre ces métaux. On sait que leur résistivité est 
expliquée par des transitions électroniques, des bandes s vers les ban- 
des d à température ordinaire (Mott and Jones (46)). Elle est encore 
due à ce même phénomène jusqu’à des températures de l’ordre de 200 à 
30° K (White (70)). Enfin, leurs températures de fusion relativement 
élevées faisaient espérer que les défauts formés seraient, en grande partie, 
conservés à la température maximum de l’irradiation (— 1600 C) 


+ 
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Préparation Ces échantillons. Les échantillons se présentaient 
-sous forme de fils sauf le palladium qui était découpé à partir d’une pla- 
quette de O,1 mm d'épaisseur. Le tantale et le tungstène avaient été 
fournis par Heraus, le molybdène par Philipps, le niobium par la Fansteel 
Corporation, le palladium par Caplain Saint-André, le platine par 
“Johnson Matthey et Cie, 
Le tableau indique les teneurs en impuretés donnés par les fournis- 
- seurs : 


r 


/ \ PER. 0,02 à 0,03 p. 100 
De Mes. 7e 0,04 p. 100 
T - Dee nee «e 0,02 à 0,006 p. 100 
0" Fe ; 

és De ae ae th 0,002 à 0,004 p. 100 
: HIÉRER 0,004 à 0,006 p. 100 
L < STE TO A OPREAS 0,002 à 0,004 p. 100 
Dire Oxyrene 2, 1". 0,002 p. 100 
=. hydrogène. . 0,001 p. 100 
; | Cort APE O,OI p. 100 
-Niobium  . eve | 

| 1rtetre rie traces 

PES CT ETS TROLE À | > 

D Gue | RER 
Palladium | Ir { traces (Boudet-Desaix, n° 706 088) 
M DT Le, 99,999 p. 100 (Lab. Rep., n° 10 349). 


Ë Pour préparer les échantillons, les fils étaient protégés par une gaine 
 bifilaire pour thermocouple de 15 em de longueur et de 3 mm de dia- 
mètre, laquelle était brisée à peu près en son milieu ; l’ensemble était 
lié et ligaturé extérieurement par du fil de cuivre. Des prises de courant 
et de tension étaient soudées à une distance de 7 à 8 mm l’une de l’autre. 
Les conducteurs en cuivre étaient brasés ou soudés à l'étain à un petit 
fragment de fil de nickel de 0,5 mm de diamètre et d'environ 3 mm de 
longueur qui était à son tour soudé, par point, au fil à étudier. 
_ Afin de permettre aux soudures de résister aux efforts relativement 
-crands auxquels elles étaient soumises lors de 1 introduction des échan- 
tillons dans l’ampoule de silice (dont le diamètre intérieur d'entrée 
n’était que 15 mm), elles subissaient un enrobage. Pour cela les sou- 
dures et l'extrémité libre des fils étaient munies d’un support de papier 
uistol, et le tout était alors recouvert d’une résine durcissante (aral- 
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El 
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dite). Les échantillons de palladium étaient découpés selon un ruban 
crénelé de 1 mm de largeur ; les créneaux avaient 6 mm de largeur et 
30 mm de hauteur. La longueur totale du conducteur réalisé ainsi était 
20 cm. Il était plié et isolé avec du mica de façon à se présenter sous la 
forme d’une plaquette de 1,5 mm d’épaisseur, 8 mm de largeur et 40 mm 
de longueur. 


Résultats obtenus. — Il n’était possible d’irradier que trois ou 
quatre échantillons à la fois. Ceux-ci étaient placés au fond du dispositif, 
dans la portion où le flux de fission dû au convertisseur était le plus 
intense. 

Afin de tenir compte des différences possibles dans les conditions 
d'irradiation, et principalement de la température, à l’intérieur de 
l'appareil, les échantillons étaient déplacés les uns par rapport aux. 
autres d’une irradiation à la suivante. 


Métal M EE CES ANA No Pd Ta NY. Pt 
46 78 
Numéro atomique. . . .| 41 42 73 74 
: écrouil| recuit écroui 
Nombre d'échantillons irra- NE 
ES MEN EC rer | 3 I I 5 5 I 
| 0,393! 1,11| 0,253 | 0,366 | 0,264| 1,07| 0,196 
O,414| 1,18 | 0,402 
AR 0,370| 1,75 0,462| 1,08 
100 —— , .',. .°,40,382 | 0,57 | 1,56 
R moyen 0,486 O,415| 1,23 
0,437 0:497 
0,465 0,28 
100 5 moyenne générale .| 0,42 | 1,35 0,37 |o,41 | 1,24 
AGO CRE EE TNT Gal E ICE) 1,07 21 1,35 1,06 


Dix irradiations furent effectuées, la plus longue de 300 heures, la 
plus courte de 42 heures (en moyenne 120 heures). Les mesures étaient 
distantes de 24 heures environ. 

Pour les six métaux, 28 échantillons furent irradiés en tout. Le nio- 
bium et le tantale préalablement irradiés ensemble (Lucasson (40)) 
furent pris comme étalons et, à l'exception d’une seule irradiation 
consacrée au platine et au palladium, pour chaque irradiation le lot des 
échantillons en comprenait au moins un de niobium ou de tantale. Le 
tableau ci-dessus indique les variations de résistivité mesurées, ramenées 
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par simple moyenne à 24 heures pour chaque irradiation, et leur valeur 
- moyenne pour la totalité des mesures. 


Les variations du flux neutronique ainsi que les différences de 
» température des échantillons suivant la position qu’ils occupent 
dans l’ampoule d'irradiation (chap. I) expliquent les écarts entre 
les chiffres du tableav pour un même métal. 


Discussion des résultats. — Les résultats obtenus montrent une cer- 
- taine périodicité. Ce fait donne à penser que la structure électronique 
. des métaux doit effectivement jouer un rôle important dans la modifi- 
cation de résistivité provoquée par l’irradiation (voir fig. 2). 
Il est intéressant de rapporter ici les résultats obtenus par Blewitt 
et ses collaborateurs ((3) qui irradièrent à des températures infé- 
rieures à 20° K une série de métaux, en particulier : platine et fer, 
cobalt, nickel, cuivre, zinc, qui se succèdent sur une même ligne de la 
- classification périodique. Les variations de résistivité correspondant à 
une irradiation de 160 heures dans la pile d’Oakridge s’évaluent aisé- 
ment d’après le diagramme de la figure 3, d’après Blewitt. Si l'on porte 
sur un graphique les variations totales de résistivité en ordonnée et les 
numéros atomiques des éléments irradiés en abscisse, on obtient la 
courbe reproduite figure 4. Elle suggère que la résistivité induite par 
les défauts de réseau dans un métal de transition pourrait dépendre de 
la structure électronique de celui-ci. | 


ÉVALUATION DU NOMBRE D’ATOMES DÉPLACÉS. — Pour rapporter la 
résistivité induite par 1 p. 100 d’atomes déplacés dans le réseau, 1l fau- 
-drait connaître leur nombre. Pour cela, essayons d’appriquer le calcul 
développé par Seitz et Kæhler (57) de façon à pouvoir comparer 

» entre eux les résultats obtenus, dans mes expériences d’une part, 
» et d'autre part dans les expériences de Blewitt et al. D'après Seitz 
- et Kœhler, pour chaque neutron incident d’énergie E, qui frappe une 
» surface de 1 em?, la probabilité pour qu’un atome de cette surface soit 
déplacé avec une énergie cinétique comprise entre T et T + dT est : 


1 dT 


où cest la section efficace de diffusion élastique totale des atomes bom- 


. bardés. 
… T,, est l'énergie maximum que le neutron peut transférer à un atome. 


On a : 


As 20" 
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où M est la masse atomique de l’atome ; et le nombre de déplacements | 
secondaires produits par un atome primaire d’énergie T est : 


La T 
e'=.) — 0,567 (: + 5.) 
ë sr 

Si. : E Z 4 


où E, est l’énergie de seuil pour déplacer un atome. 


Fig. 13 b. 
1004 p. 
HAcm 


10fAp. pe Rem 
À 


d'apres Blewitt et al. (1957) 


26 21: 2825 CSD 


0 25 50 15 100 125 150 
Heures d'irradiation 26%. 27-0728 20 
Fig. 13 a. Fig. 13.c. 


FRS 7", 7 . : £ = 
D'où la probabilité pour qu’un atome soit déplacé lorsque arrive un 
neutron d'énergie E : 


me fra) 


» 


G(E) — 0,5610[ 1 ee | : 


2Tm 


On montre aisément qu'environ 95 p. 100 des atomes déplacés sont 
dus aux neutrons d'énergie supérieure à 0,2 MeV. 
; On peut donc légitimement négliger les neutrons d'énergie inférieure 
: 0,2 MeV. Comme E, est inférieur à ou de l’ordre de 100 eV dans le cas 
es métaux étudiés ici, et que dans ces conditions T,, est de l’ordre de 


# 


4 ; 
> IRRADIATION À BASSE TEMPÉRATURE DE MÉTAUX DE TRANSITION 469 


= 


Tm 


2E et 


| . 3 . x E, : 
… 1 000 eV au moins, on voit que Ÿ + est négligeable devant 1 + 
m 


- que la condition T > 4E, est satisfaite, | 
Donc : 


G(E) = 0,5616| 1 + eu 


et sil’irradiation dure un temps t, la proportion d’atomes déplacés sera : 


À f=t [[ eE)GCŒME. 


Explicitons : 
É Tm 
f— 0,561 |, &(E)s(E)| 1 E = dE. 


a) L'examen d’un atlas de sections efficaces montre que la section 
… efficace de diffusion totale varie peu dans l'intervalle d'énergie considéré. 
= Jlen est de même de la section efficace de diffusion élastique oc. On peut 
done, comme Seitz et Kæhler (57) le font dans une estimation ana- 
logue, considérer o« comme constante, et prendre sa valeur donnée pour 
E — 1 MeV par Walt et Barshall (68). Dans le cas des irradiations 
effectuées dans un convertisseur, il y a une justification supplémentaire 
à cette approximation dans le fait que la courbe de répartition énergé- 
tique des neutrons de fission présente un maximum aigu pour 
E-— 1 MeV. 

Dans les cas particuliers du palladium et du platine, on ne trouve pas 
de valeurs de 6 dans la littérature. J’ai pris alors arbitrairement des 
valeurs qui m’ont semblé raisonnables, me basant sur le fait, vérifié par 
Walt et Barshall, que les valeurs de 6 varient lentement en fonction 
du numéro atomique. 

On a donc : 


“& Tr 
f=0,561.0.t. ,P(E)[ 1 + sl dEe 


Ê) 


b) Comme l'énergie la plus probable pour un neutron est de 1 MeV, 
la valeur la plus probable pour T,, est de l'ordre de : 


dd", À PES 


LÔ 


La ‘LAC ie 


4.10% 
2.10% 


pour les métaux les plus lourds, étudiés ici. On peut donc négliger I 


— 2.104 eV 


PTS 


. devant Le et écrire, en explicitant : 
S 
‘4 4E 
4 Th = M 
< 2x<0,861.c.t (© 
fran, hate, 


ur 
L 
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ce qui justifie l'hypothèse faite a priori au chapitre premier, que la 
concentration des défauts produits est proportionnelle au flux d'énergie 
des neutrons. 

c) Nous ne connaissons pas E, en général. Essayons de l’évaluer : 

La première estimation de l'énergie de déplacement d'un atome 
dans un réseau cristallin fut faite par Seitz (Seaitz et Kæbhler (57), 
p. 311). L’analogie entre le phénomène considéré et la sublimation 
conduisait à prendre E, de l’ordre de grandeur de l'énergie de cohésion 
par atome, E., du corps considéré. Mais l'atome Jibéré par sublimation 
se trouve immédiatement dans le vide, tandis que pour se déplacer dans 
le réseau cristallin d’une position d'équilibre stable à une position 
métastable, un atome doit passer par des positions de « col », séparant 
des couples de proches voisins. Cette énergie du col, qui dépend, en par- 
ticulier, du type de maille cristalline (cubique centré ou cubique à faces 
centrées), détermine le seuil d’activation E, pour les déplacements. Un 
calcul de Huntington et Seitz (27), donne des valeurs satisfaisantes 
de E, en exprimant l’énergie de répulsion entre ions voisins en fonction 
de la compressibilité K déterminée expérimentalement par Brigdman. 

Il est donc naturel d'admettre que E, est, en première approximation, 


inversement proportionnelle à la racine carrée du rapport - ; 
C 


On connaît E,, E et K pour le cuivre. Pour tous les métaux on 
connaît E, et K. On peut donc en déduire, si les hypothèses envisagées 
sont exactes : 


K Ec 
(E:)métat = EdareV/RE Los. 

Dans le tableau de la page 472, j'ai porté les compressibilités K à tem- 
pérature ordinaire, les énergies de cohésion E, de chaque métal étudié 
(les valeurs de K et E, ont été puisées dans Kittel (34), p. 99), et les 
énergies de seuil de déplacement qu’on peut en déduire en supposant 
que E, est de 25 eV pour le cuivre. 


d) I suffit maintenant de déterminer la répartition énergétique du 
flux neutronique pour pouvoir calculer la proportion desatomes déplacés. 
Nous distinguerons deux cas : celui des irradiations effectuées à Saclay 
où l’on ne connaît qu’une valeur approchée du flux de fission, et celui 


STE ‘ s é ‘ 
des irradiations d'Oakridge où le flux neutronique est donné avec 
précision. 


TT Cas. — Jrradiations effectuées dans E. L. 2. — Nous ne connais- 
sons pas la répartition énergétique des neutrons, e(E). Mais dans le 
convertisseur de petit diamètre utilisé, on doit faire une erreur négli- 
. geable en admettant que l’on a un flux de fission pur. La répartition 

des neutrons en énergie est donnée par la formule semi-empirique de 


“nf 
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Watt. Si D, est le flux de fission total mesuré à l'emplacement des échan- 
_tillons, on a : 


(EME —0,. VE .e—shV/2È dE. 


ÉL'é énergie la plus probable est 1 MeV, ce qui est une justification supplé- 
mentaire de l’approximation faite sur la constance de © et le choix de 
sa valeur. 

- - D'autre part l’énergie moyenne est de l’ordre de 2 MeV. 


|, ,EelEJdE 
ee 20, 
022 (FE 
Par suite : 


4 X 0,561 


heu es (07 


où E, est exprimé en MeV. 
Nous prendrons : 
®, = 1,4.10!1 n/em?/seconde pour E = 2 MeV : 


d’où : 


12721085 0 
sit — 24 heures — 8,64.104 secondes. 

Les valeurs de la section efficace de diffusion sont données par Walt 
et Barshall (68), sauf pour le palladium et le platine. Dans le cas de 
ces deux métaux, j'ai attribué une valeur vraisemblable à o. 


Pour le niobium : 
= 5,8.10 24 M = 93 F-42410 d'où f = 0,39.1074, 


Pour le molybdène : 
67.10 24, ::M-—"06 E, = 49.10% d’où f == 0,32.10 4. 


- Pour le palladium : ë 
DO — 5.10 M—107 E,—=31.10 d’où f =0,33.10 . 


- Pour le tantale : ; 
do —5,1.10 4 M—I181 E;—=46.10% d’où f = 0,16.10 7". 


Pour le tungstène : ; 
DS — 4,7.10 21 M=184 E, = 59.10 d’où f = 0,11.10. 


Pour le HR 
Be us. …— = 195 E, = 43.106 d'où f = 0,12.1074. 


() Es en MeV 6 en barns. 
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Avant d’en déduire les variations de résistivité dues à 1 p. 100 d’atome 
- déplacé, j'ai admis qu'à la température moyenne des irradiations 
(— 1700 C), il y avait restauration d’une partie des défauts de réseau 
- formés dans le palladium et le platine. Me basant sur les résultats 
- obtenus par Blewitt et al. (3) sur la restauration de résistivité du 
- platine irradié à 20° K, j'ai admis un taux de restauration de 20 p. 100 
à la température de l’expérience, 
J’admets qu'il n’y a pas de restauration de résistivité pour les autres 
métaux. 
= La variation de résistivité (Ap)d ainsi obtenue, par atome p. 100 
- déplacé de façon durable est portée au tableau général de la page 472. 


2€ Cas. — Dans le cas des métauxirradiés par Blewitt et al., on connaît 
» la répartition énergétique du flux neutronique rapide. Sur un flux total 
de 7,42.1011 n/cm?/seconde seulement 1,704.10!! n/em?/seconde pos- 
 sèdent une énergie supérieure à 0,025 MeV et se répartissent dans les 
» énergies conformément à la relation : 


O(E)dE — 1,508.1011(16,7e %%E + 1,028 *%#) 0,025 MeV < E. 


27 PR" 


Comme : 
JE-eEe#(5+;) 


. où a est une constante, On a : 


na 


fer EP EE —0,68.101, 


Les variations de résistivité évaluées d’après la figure 13 correspondent 
à une irradiation de 160 heures, soit { = 5,7.105 secondes. 

Pour les neutrons de 1 MeV les sections efficaces de diffusion élastique 
» du fer, du cobalt, du nickel, du cuivre et du zinc sont données par Walt 
L et Barshall (68). On peut donc évaluer j : 


k 


Fr 


fre — 0,65. ro, 


co — 0:74: 107%, 

DORE 0,65. 10 
fu ET 0,79 G 1074, 
NE CAT ner 


ne os 107 


Les variations de résistivité produites par I p. 100 d’atomes déplacés 
s’en déduisent et sont portées sur le tableau général de la page 472. 


- Comparaison des mesures de flux. — Les résultats ci-dessus ont permis 
- de tenter de comparer les valeurs des flux de fission disponibles dans 
* des dispositifs d'irradiation similaires de E. L. 2 à Saclay et à Oakridge. 
Blewitt et al. (2) (3) ont irradié du platine à température de 20° K et ont 
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étudié la restauration de la résistivité acquise, avec la température. 
L'évaluation de la résistivité acquise pour I p. 100 d'atome 
déplacé, montre qu'il faut prendre ®, = 1,4.1011 n/em?/seconde 
pour des neutrons ayant une énergie moyenne de 2 MeV pour 
obtenir la même valeur dans l'expérience de Blewitt et dans la nôtre. 
Compte tenu de ce qu’à — 1700 C le taux de restauration de la 
résistivité n’est pas constant, il varie entre 3 p. 100 et 35 p. 100, 
cette valeur du flux serait déterminée avec une erreur relative de 
15 p. 100. 

La valeur de ® — 1,4:1011 n/em?/seconde trouvée pour les neutrons 
d'énergie supérieure à 0,2 MeV concerne des neutrons qui auraient par 
hypothèse une répartition énergétique correspondant à un spectre de 
fission, avee une énergie moyenne par neutron de 2 MeV. On serait 
certainement plus près de la réalité en supposant qu’une partie impor- 
tante du flux neutronique a déjà subi un ralentissement et que l'énergie 
moyenne par neutron est 1 MeV. En admettant alors avec Seitz et 
Kœæbhler ((57), p. 311 et 409) que le nombre total d’atomes déplacés par 
un neutron est sensiblement proportionnel à son énergie, on obtient. 
un flux ® = 2,8.1011 n/em?/seconde pour des neutrons d’énergie supé- 
rieure à 200 000 eV. 


Valeur absolue des augmentations de résistivités (Ap)d dues à 1 p. 100 
d’atomes déplacés. — Si la variation (Ab)d de résistivité trouvée pour le 
cuivre irradié est 5 fois trop faible, on constate que l’application d’un 
facteur 5 aux résultats obtenus pour les autres métaux conduirait à des 
valeurs très élevées. 

D’après une remarque de M. J. Friedel, dans le cas d’un métal de 
transition, il serait possible de savoir si le calcul précédent a conduit à 
une valeur acceptable de (Ab)d. Celle-ci doit en effet être du même ordre 
de grandeur que l'augmentation de résistivité produite par I p. 100 en 
atomes d’une impureté quelconque. En effet, dans un métal detransition, 
le rayon d’écran (cf. Friedel (18)) est inférieur au rayon de la sphère | 
atomique et la perturbation électrostatique due à la présence, soit du 
défaut de réseau, soit de l’impureté est localisée dans un polyèdre 
atomique. D'autre part, toute perturbation amène un accroissement 
de résistivité en provoquant des transitions électroniques de la bande s 
à la bande d. Au moins pour les métaux à forte densité d'états au niveau 
de Fermi, les accroissements de résistivité par p. 100 d’impuretés ou de 
défauts de structure cristalline seront donc sensiblement égaux. Mal- 
heureusement, les données expérimentales sur la résistivité des alliages 
des métaux de transition des seconde et troisième périodes de la classi- 


fication de Mendelieff sont rares et aucune comparaison systématique 
n'est possible. Citons : 


ENT 
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Dans le fer : 


Impureté Mn 


Ap/p.100 uQcm . 


Référence . 


Gmelins (1956) 


Dans le cobalt : 1 p. 100 en atomes de fer donne Ap = 1,5.1076 Q cm. 
Dans le nickel : I p. 100 en atomes de fer donne Ap= 0,5.10-6 Q cm. 


Dans le platine : 


Mo W 
Ao/p. 100 u{em . 4,8 5:13 
Nemilow Rhodes 
et Voronow (47) (non publié) 


Ces valeurs semblent indiquer des ordres 
de grandeurs satisfaisants pour les augmen- 
tations de résistivité dues aux défauts du 
réseau qui ont été évaluées. 


Valeurs comparées des augmentations (Ae)* 
de résistivité par atome déplacé p. 100. — 
Les valeurs de (Ae), trouvées varient d’un 
métal à l’autre. 

Pour les métaux de transition du groupe 


du fer, le cuivre et le zinc irradiés par Ble- 


witt et al., j'ai porté, dans le diagramme 13, 


- les valeurs de (Ae), en ordonnée et les nu- 
- méros atomiques en abscisse. 


De même que dans le cas des métaux de 
transition des seconde et troisième pério- 


… des, la variation trouvée est surprenante en 


: 
: 
g 
| 


ce sens que les transitions s— d devraient 
être d'autant plus nombreuses — et (Ab)4 


| important — que la densité d'états au ni- 


veau de Fermi n(E,) est grande. Le dia- 
gramme de la figure 12 (extraite de Daunt 
(12)) montre que n(E.) est plus grand pour 
le niobium, le tantale, le palladium et le 
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platine que pour le molybdène et le tungstène, et par conséquent les 
augmentations de résistivité (Ag), pour les premiers métaux cités 
devraient être inférieures à celles du molybdène et du tungstène. Or, c’est 
en général le contraire que l’on observe ici (fig. 14). 

En fait, pour interpréter les résultats obtenus il serait indispensable » 
de connaître parfaitement bien la nature des défauts du réseau 
considéré, en même temps que la structure électronique du métal 
étudié. Celle-ci est approximativement déterminée, maïs, quant aux 
défauts du réseau cristallin, l'accord est encore loin d’être fait, ne serait-ce 
que sur leur description. Dès 1054, Nachtrieb et Handler (49) faisaient 
remarquer le caractère qualitatif des évaluations d'énergies de forma- 
tion et de déplacement de lacunes dans le cuivre auxquelles conduisait 
la description « classique » de celles-ci (Huntington et Seitz (1942)). 
Nachtrieb et Handler proposaient un modèle de lacune formé d’une 
zone de 12 à 14 atomes « désordonnés » dans le cristal, autour du site 
vacant. Il en résultait en particulier que «les mouvements élémentaires 
ne sont pas des événements isolés, mais des mouvements résultant de la 
coopération d’un grand nombre d’atomes ». 

Par ailleurs, la considération du nombre de « sauts » qu’un 
défaut effectue avant de disparaître, au cours du processus de 
restauration, a conduit Lomer et Cottrel (38) à introduire la 
notion de crowdion, dans lequel les distorsions du réseau sont limitées à 
une direction cristallographique (110) au lieu d’avoir une symétrie 
sphérique. Cependant Blewitt et ses collaborateurs (2), étudiant 
l'influence d’impuretés de différentes dimensions sur la restauration de « 
la résistivité, à 400 K, du cuivre irradié par des neutrons à basse tempé- 
rature, arrivent à la conclusion que le défaut mobile n’est pas une lacune, 
ni un interstitiel, ni un défaut ponctuel simple quelconque. Il doit être « 
compliqué et la notion de crowdion elle-même laisserait quelques faits » 
expérimentaux sans explication. , 


Conclusion. 


Aïnsi, les résultats expérimentaux dont on dispose actuellement 
montrent que l'augmentation de résistivité électrique produite par un 
défaut du réseau cristallin dans un métal de transition dépend de la 
structure électronique de ce métal. Cependant, si les modèles utilisés 
actuellement pour les défauts permettent de rendre compte des phéno- 
mènes observés de façon semi-quantitative, il ne paraît pas encore 
possible de comparer les différences d'augmentation de résistivité 


constatées pour un même nombre de défauts d’un métal de transition 
à l’autre. 
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Études de restauration. — Quelques expériences de restauration de la 
résistivité en fonction de la température ont été réalisées par la méthode 
“des revenus isochrones, sur le niobium, le tantale et le tungstène 
Préalablement irradiés dans le dispositif décrit, Ces résultats, concernant 
des métaux à point de fusion élevé, ont été publiés (Lucasson (40)). 
Ajoutés aux données qui existaient sur la restauration de résistivité 
d’autres métaux, ils montrent que la mobilité des défauts créés par l’irra- 
diation est liée à la fois à l’énergie de cohésion du métal étudié et à la 
structure de son réseau cristallin. En effet, on peut caractériser sommaire- 
ment cette mobilité par le rapport des résistivités acquises parirradiation 
à basse température (par exemple —1500C) AR_;50à la résistivité acquise 
‘Qui persiste à température ordinaire (200 C), AR;,. Ce rapport, ou taux de 
à AR 
AR-150 
de fusion (ou l’énergie de cohésion) du métal. 


mon-restauration r — 


augmente avec la température absolue 


Tagreau I 


Fe V Nb Ta W 
ROC LE I 540 1136 2 410 2 850 210* 
——_———— —— 
Ec kcal/mole . .| 97 120 184 185 3 410 
AR \ o15(W) | o,45 (W) o,52(1) | o81(L) 
DT AR ‘À 025(B) | 049 (W) | o45(L) | o,55(M) | o,9 (T) 
Ï 


Le tableau I rapproche les résultats obtenus dans mes expériences de 
restauration, repérés par (L), des résultats obtenus par : 


Wruck et Wert (73), repérés par (W). 

Marx, Cooper, Henderson (44), repérés par (M). 

> Blewitt et al. (2) (3), repérés par (B). | 

- Thompson (65), repérés par (T), pour des métaux à structure 
cubique centrée. 


Le tableau II rapproche des résultats lus dans les diagrammes publiés 
par Sosin et Meechan (61) repérés par (S), et certains des auteurs pré- 
cédents concernant la restauration de métaux de structure cubique à 
face centrée. ; 

» Si l’on porte en abscisse les températures de fusion (ou les énergies de 
Cohésion) et en ordonnée le taux de non-restauration, on constate que les 
points correspondant aux métaux d’une structure cristalline donnée 


! 
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TasLreau II 


Al Cu Ni Pt 
Be MSIE AT 660 1 083 I 453 D77L 
k cal/mole Ec. . 74,4 81 IOI 122 
AR 0,5 (B) 0,45 (W) 0,8 (B) 
ra | #°B 0,2 (S) 0,5 (S) 0,9 (B) 


sont sensiblement alignés (fig. 15). Sosin et Meechan (61) ont montré 
des courbes de restauration isochrones de résistivité confondues 
dans’ le cuivre et le nickel si l’on adopte une échelle réduite de tempé- 
ratures pour chaque métal. L'examen de la figure 15 suggère que le | 
phénomène serait général pour les métaux de même structure cristal- 
line. 


0 " 2000 


Fig 16. 


Etude de 1a régulation de la pile atomique. 


Lorsqu'un réacteur nucléaire fonctionne dans des conditions données, 
il se produit des modifications physiques (par exemple un effet de tem- 
pérature) ou chimiques (une variation de la composition des barreaux 
et, tout particulièrement, la formation de composés à très fortes sections 
efficaces de capture comme Xel%) qui affectent la réactivité. Si un méca- 
nisme de régulation n’était prévu, la puissance ne pourrait se maintenir 
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constante. Dans E. L. 2 cette régulation est assurée de la façon sui- 
vante : 

Le niveau d’eau est toujours inférieur au niveau de l'extrémité supé- 
rieure des barres d'uranium, Une baisse de puissance, décelée par une 
chambre d’ionisation placée dans le bouclier de fonte de la pile sera par 
exemple compensée par une élévation du niveau d’eau lourde dans la 
cuve, suflisante pour compenser de plus un abaissement simultané d’une 
plaque de réglage. Le niveau est alors maintenu constant, la puissance 
étant réglée par l'élévation de la plaque de réglage. Lorsque celle-ci 
atteint sa cote maximum, on l’abaisse à nouveau en élevant le niveau 


d’eau lourde, et ainsi de suite. 


Plusieurs expérimentateurs avaient remarqué, lors de la préparation 
d’isotopes radioactifs, que les activités obtenues dans les échantillons 
soumis au bombardement neutronique n'étaient pas toujours conformes 
à leurs prévisions. On admettait, à Saclay, une erreur possible sur la 
puissance de Æ 17 p. 100, qui était attribuée à l’imprécision des cham- 
bres et de la chaîne de mesure et de régulation. On admettait également 
une influence de la plaque de réglage, soumise à de fréquents déplace- 
ments en hauteur, sur le flux neutronique reçu par les canaux ou appa- 
reils de mesure les plus proches. Pour cette raison, la plaque de réglage 
en service était placée à l'angle Nord-Ouest de la pile, diamétralement à 
l'opposé de la chambre de régulation de puissance afin de ne pas influen- 
cer celle-ci. Ces inconvénients étaient considérés comme inévitables. 

De nombreuses mesures de résistivité de métaux bombardés à basse 
température m'ont donné l’occasion de noter des variations « d’eflica- 
cité » des flux neutroniques dont la périodicité m’a permis de rechercher 
les causes et de déceler des perturbations plus accidentelles. 

Le point de départ de ce travail est la courbe de variation de résis- 
tances électriques en fonction du temps déjà publiée (Lucasson 
(40), fig. 2 a) se référant à un échantillon de tantale et deux échantillons 
de niobium pendant une semaine d'irradiation. On constate les premiers 
jours une diminution progressive de la variation de résistivité électrique | 
par 24 heures. Les flux intégrés avaient été déterminés simplement en 
multipliant le flux donné par les techniciens de la pile par le temps 
d'irradiation. . 

Le phénomène est encore plus apparent avec des métaux tels que le 
molybdène ou le tungstène pour lesquels lirradiation en pile donnait 
des variations relatives de la résistance électrique trois fois plus impor- 
tantes que pour le niobium et le tantale. La figure 16 (a) représente la 
variation de résistance électrique par 24 heures mesurée sur un des 


- échantillons de tungstène. On peut admettre qu'elle est proportion- 


nelle au flux neutronique. 
Beaucoup d’irradiations donnant des formes de courbes analogues, 


La « La D) 
1 è 1 ñ è i était 
semaine après semaine, m amenèrent à penser que le phénomène éta 
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lié à « l’empoisonnement » des barreaux d’uranium par le xénon. J'ai 
alors effectué de nombreuses moyennes de hauteurs de plaques et de 
niveaux d’eau lourde, d’après les données de feuilles de fonctionnement 
de la pile. J’ai comparé les hauteurs moyennes de plaques et de niveau 


Arrêt de /a pile v 
Enfournement de 
100g d'Ua 10 % dans N3 


2127 2127 


d’ à Fr . . . r , . 
: eau, entre deux mesures de résistivité électrique, avec les variations 
e résistivité correspondantes. 


Les observations suivantes en découlent : 


Tant que l'équilibre de l’empoisonnement n’est pas atteint, le niveau 
er ne varie plusieurs fois par jour. Entre chaque ee du 
re la plaque de réglage passe au moins une fois par sa cote 

8 Sa cote minimum, En 24 heures, les perturbations de flux 


E € # 
' : 
Fr: 
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dues à la plaque de réglage sont done compensées. En fin de semaine, 
-l’'empoisonnement est à l'équilibre et le niveau d’eau ne change plus 
» pendant deux jours, tandis que la plaque de réglage est relevée lente- 
ment. Il devrait donc être possible de déceler une diminution de flux 
- dans le canal due au voisinage de la plaque, en fin de semaine de fonc- 
“tionnement. Bien que le canal N. 4 soit le plus proche de la plaque de 
réglage, les mesures montrent que cet effet est faible. 
- La hauteur du niveau d’eau, qui croît rapidement au démarrage de 
la pile semble nettement influencer la valeur du flux neutronique dans 
- le canal. 
La figure 16 (b) représente la valeur moyenne du niveau d’eau lourde 
“entre deux mesures, déduite des relevés des feuilles de quart. La 
figure 16 {c) représente, en unités arbitraires, les variations du flux en 
fonction du niveau d’eau lourde, que l’on pourrait en déduire, On voit 
-que lorsque le niveau passe de 2 005 à 2 127 mm, le flux décroît de 
25 p. 100 environ (Il n’a pas été tenu compte de l’erreur due au décalage 
-du niveau introduite par la circulation de l’eau, erreur qui doit être 
-sensiblement constante. Cette circulation introduit de plus dans la lec- 
-iure du niveau une erreur certainement supérieure au millimètre, dont 
il n’est pas possible de tenir compte). 

La recherche des écarts dans les mesures, attribuables à ce phéno- 
mène pendant la durée des irradiations, m’amena à constater une autre 
cause de perturbation des flux dans un canal, à savoir l'introduction en 
quantité notable d’un échartillon possédant une section efficace 
d'absorption importante, dans un canal voisin. À l'arrêt, effectué au 
cinquième jour de marche (fig. 16 (a)( furent introduits dans le canal 
N. 3, 100 g d’uranium enrichi à 10 p. 100 d'uranium 235. La mesure que 
j'ai effectuée le jour suivant, montre la forte baisse de variation de 
résistivité mesurée. La paritie correspondante de la figure (16 b) montre 
la perturbaton apportée dans la marche de la pile. Le premier niveau 
d’eau lourde nécessaire pour atteindre la puissance de 2 000 kW était de 
2 008 mm le 28 octobre 1957 alors qu’elle était de 1 956 mm le 22 octo- 
bre 1957, soit une différence de 32 mm. Pour la première journée, le 
niveau moyen est passé de 2 005 à 2 030 mm. 


INTERPRÉTATIONS PROPOSÉES. — Âtôle du niveau d’eau lourde. — 
I m'a semblé qu'il était possible de comprendre le comportement de la 
pile E. L. 2 à partir des considérations géométriques suivantes : 

. Considérons les répartitions des flux de neutrons thermiques dans 
les canaux verticaux appelés canaux de chimistes indiquées dans la 
figure 17 (tirée du rapport P. 11 du C. E. N. de Saclay). Sile canal de 
chimiste considéré était percé jusqu’à la cote du fond de la cuve, la 
forme de la courbe de répartition de flux serait semblable à celle du 
Canal central. La portion de courbe B,BB, correspond à la répartition 
du flux dans l’eau lourde, la portion B,B, au flux dans l’air. Dans le 
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IL.B. fig.2 
TS TN ET LT 
ME 
a 1000 ‘a 
P_.=35.10"2n.cm?s là 
B 1000 kw 
7. Niveau E.L. 
B, 
1660mm A, 
fond dun canal 
Nu (780mm) “de chimiste" 
E NS 
NS 
Ci] I _ Canal de 
C chimiste 
8 0 
0 K 
fond du ss. central 


I - Canal central 


d'apres rapport P.11 


Sig ET 


graphite la courbe est” déformée et le point B, qui était à la 
cote 1 860 mm, c’est-à-dire au niveau d’eau lourde, vient à la cote de A, 
dans le canal de chimiste, soit 2 220 mm. 


k .—. + -—(Lote de 
la chambre 
d'onisation 

£ K° <- Canal 


L'examen d’un plan de la pile 
montre que les chambres d’ionisation 
sont placées à une distance de la cuve 
voisine de celle des canaux de chi- 
mistes. Dans ces conditions, et en 
l’absence de données plus précises, il 
paraît licite d'estimer que la réparti- 
ton du flux neutronique le long 
d’une verticale Oh passant par la 
chambre, est la même que le long de 
l’axe dudit canal. 


—— 
Prenons Oh comme axe des ordon- 
nées et portons en abseisse les flux 
ee 
neutroniques œ®{h) sur l’axe OO per- 


+ 

pendiculaire à Oh. 
Soit, pour un niveau d’eau lourde 
donné, une répartition de flux le 
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long de l’axe Oh, représentée par la courbe AA (fig. 18). L'origine O 
est au niveau du fond de la cuve. Soient (a et g(a)) les coordonnées du 
point À, etc. La chambre, placée à une cote u mesure le flux o(Y) = uY. 
Le flux maximum est o(A). 

Faisons varier le niveau d’eau lourde h d’une valeur Ah, en mainte- 
nant constant le flux maximum. Il est évident que (a) reste sensi- 


- blement constant. La courbe AA subit une affinité d’axe O® et de 


Ah : ” ne 
rapport (r + Fe) qui la transforme en AA’. Dans ces conditions, le 


flux mesuré par la chambre n’est plus p(Y) — uy mais olx) = ua > UY, 


- et si le tableau de commande indiquait la puissance P, il affiche mainte- 


nant la puissance : 


Le système régulateur abaissera alors automatiquement la plaque de 
réglage de façon à ramener le flux mesuré à o(Y) et par conséquent la 
puissance indiquée à P. Le flux le long de Oh sera alors représenté par 


__la courbe CCY déduite de A A’ par une affinité d’axe Oh et de rap- 


port 1e 


Le) ! 4 £ 

Soit € la cote de l’axe du canal expérimental (horizone« : IN. 4) consi- 
déré, soient K, K’ et X les points d’intersection de la droite h = € avec 
les courbes A AY, AÇA’x et CçCy. La variation totale de flux neutro- 


nique provoquée par le réglage est mesurée par XK = XK’ + K’K. 
Le terme KK°’ est dû au déplacement du maximum de la courbe. 


- Il sera probablement négligeable parce que les canaux sont placés près 


de ce maximum. 


Le terme XK'’ est dû à l’affinité de rapport Y, Il provoque une varia- 


- tion relative de flux : 


… Pour l’évaluer, il suffit de revenir à la figure 2, tracée d’après des mesures 
… effectuées par le groupe de physique des piles de Saclay. On constate 
- que pour & — I 900 mm par exemple, une variation de niveau d’eau 
* Jourde de 200 mm, entraînera une variation de flux de 25 p. 100 pour 
-_ h — 2 200 mm et de 20 p. 100 pour k = 1 800 mm, ce qui est bien en 
accord avec les valeurs trouvées plus haut. 


2 


* L'examen de la figure 3 montre de plus que les variations de flux dans 


. les canaux expérimentaux dues au terme XK'’ seraient réduites au 


- minimum si les chambres étaient placées très loin de la surface de l’eau 


- 


_ Jourde (par exemple, au fond de la cuve). Dans ce cas les variations 
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seraient uniquement dues au terme KK” dont on a vu qu'il devait être 


relativement faible. 


Auires confirmations expérimentales. — Le fait que cette évaluation 
grossière fait attendre des fluctuations d'intensité neutronique de 20 à 
28 p. 100 est en accord avec l'évaluation de l'erreur de régulation à 
17 p. 100, soit 34 p. 100. 


Il m'a cependant paru intéressant d'essayer de confirmer (ou éven- 


tuellement d’infirmer) les résultats ci-dessus, par une autre technique, 


par exemple par des mesures d’activations de témoins radioactifs. Mis 
au courant des faits relatés précédemment, le service physique des piles 
de Saclay, fit effectuer des mesures de contrôle qui établirent qu'une 
variation de niveau d’eau lourde de 73 mm entraîne une variation de 
flux neutronique dans N. 4 de 10 p. 100. : 


TABLEAU 


D'après le rapport P. 18. 


Mesures effectuées par MM. Kempf et Navarre : 


hi = 1 950 mm Di — 2,707.10!? Date : 17-3-1058 
h; = 2 023 mm D, = 2,45.10!? Date : 21-3-19058 
Le Berhd. 
NT enlooe 
2 (Di + D) 


Nota: Les hauteurs des plaques de réglage au moment des mesures étaient sensi- 
blement égales. 


\ 


phénomène est bien ce à quoi l’on s’attendait. 


1 


On établit de plus qu’une variation de niveau de 200 mm entraïînait * 
une variation de 10 p. 100 du flux au fond du canal de chimiste X. 
Ce résultat vient à l’appui de ce qui précède, car il permet de comparer 
les pentes des tangentes à AA et CCy en y. L'ordre de grandeur du 


_ 


Chargement des canaux voisins. — Les courbes situées à droite des” 


figures 16 a et b montrent que la baisse de flux enregistrée, lorsqu'on 
introduit un absorbeur de neutrons dans un canal voisin, ne peut. 


Le . Rae ‘ 
s'expliquer entièrement par la variation du niveau d’eau lourde de la 
% 


pile. L'hypothèse la plus vraisemblable ést qu’il s’y ajoute une dépression | 
locale du flux thermique, et cet effet serait le plus important. # 
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Conclusion. — Ainsi, certains défauts de régulation de la pile E. L. 2, 
décelés l’an passé au cours d’un travail qui avait de tout autres buts, 
sont aujourd’hui à la fois confirmés et expliqués. 

Ces défauts étaient considérés jusqu'ici comme inévitables parce 
que attribués au manque de fidélité des chambres d’ionisation et à la 
structure des chaînes de contrôle et de régulation. Le présent travail 
montre qu'il devrait être assez facile d’y remédier dans une large mesure. 

En l’occurrence les mesures de résistivité, destinées à étudier la phy- 
sique du solide, ont pu être utiles pour déterminer la constance de flux, 
Les installations de comptage actuellement utilisées pour les mesures 
d’activation permettent de limiter les erreurs relatives à Æ 3 p. 100 
dans les meilleurs cas. Il serait aisé d’obtenir dix fois mieux en mesurant 
les résistivités dues à l’effet Wigner. 


CONCLUSION 


Le but de ce travail était d'étudier les défauts de structure cristalline 
produits dans des métaux sous l’action des rayonnements d’une pile 
atomique. + 

J'ai construit un appareil, refroidi par de l’azote liquide, qui permet 
d’irradier des échantillons dans la pile atomique E. L. 2 de Saclay. Les : 
échantillons de métaux de transition des seconde et troisième périodes 
de la classification périodique ont été irradiés et les variations de 
résistivité ont été mesurées pendant la marche de la pile. 


1) En ce qui concerne l’appareil, j'ai cherché à réaliser des conditions 
expérimentales aussi homogènes que possible dans l'enceinte d’irra- 
diation, au point de vue de l'intensité du flux neutronique et des tem- 
pératures des échantillons. Une des diflicultés à surmonter provenait 
des faibles dimensions transversales du canal expérimental disponible 
et de sa disposition horizontale qui ne permettaient pas d’avoir, dans 


cette enceinte, une quantité d'azote liquide capable de constituer un 


«volant » thermique efficace. Une autre difficulté venait de la disposi- 


tion radiale du canal par rapport à la cuve cylindrique de la pile, qui 
fait que le flux de neutrons thermiques décroît très rapidement quand 
on s'éloigne du fond du canal. 
Un convertisseur à section extérieure rectangulaire a été construit. 
Le flux neutronique de fission le long de son axe a été évalué, ainsi que 
la chaleur totale dégagée et la température de points chauds. Les mesures 
effectuées par la suite ont permis une comparaison de la valeur absolue 
du flux neutronique rapide qu’il permet d'obtenir avec la valeur 
des flux disponibles dans les dispositifs réalisés à Oakridge. On trouve : 
2,8.10!! n/em?/seconde pour des neutrons d'énergie supérieure ‘à 
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200 000 eV en supposant dans ce dernier cas que l’énergie moyenne par 
neutron est de 1 MeV. ! 

Le dispositif d'irradiation proprement dit, qui plonge dans le conver- 
tisseur, est composé d’un long vase de Dewar métallique renfermant une 
ampoule de silice fondue qui contient les échantillons à irradier. La 
régulation de la température y est assurée par un dispositif d’alimenta- 
tion en azote liquide de type «tout ou rien ». 

Les variations de résistance électrique des échantillons sont mesurées 
à l’aide d’un pont de Kelvin. Un dispositif très simple permet de mesu- 
rer la résistance électrique des conducteurs et d’en corriger les valeurs 
trouvées pour les échantillons. 


2) Des mesures de variations de résistivité pendant l’irradiation à 


ue 


basse température ont été effectuées sur le niobium, le molybdène, le : 


palladium, le tantale, le tungstène et le platine. Elles ont conduit à 
l'évaluation des augmentations de résistivité dans ces métaux (Abe), 
correspondant à 1 p. 100 d’atomes déplacés. On constate que les valeurs 
de (Ab), trouvées sont bien de l’ordre de grandeur des variations de 
résistivité produites par I p. 100 de diverses impuretés dissoutes dans 
ces métaux. 

Une évaluation analogue a été faite pour les métaux de transition 
irradiés par Blewitt et al. (3). 

L'ensemble des résultats montre que la structure électronique du 
métal irradié joue un rôle important dans l'augmentation de résistivité 
produite par les atomes déplacés dans le réseau cristallin. 

La comparaison des températures de fusion des métaux étudiés et 
du taux de restauration des défauts du réseau cristallin suggère que 
dans les métaux de même structure cristalline, les processus de restau- 
ration sont identiques. 

Les mesures de résistivité électrique, effectuées à intervalles de temps 
réguliers ont accessoirement permis d'étudier la régulation de la pile 
atomique, 

Il serait intéressant de compléter ce travail par des irradiations de 
métaux de transition formant des périodes complètes de la classifica- 
ton de Mendeleieff, Une étude systématique de ce genre pourrait se 
faire dans des conditions encore meilleures dans un canal vertical. En 
effet, pour un flux constant dans toute l'enceinte d'irradiation, le volume 
de celle-ci serait multiplié par dix, ce qui diminuerait d'autant le nom- 
bre des irradiations. De plus, le bombardement neutronique s’effectue- 
rait vraiment à la température de l’azote liquide. Il serait inutile de 
recourir à des moyennes pour avoir des résultats comparables. 
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Perméabilité magnétique. 


ConNcLusION. 


BIBLIOGRAPHIE. 


INTRODUCTION 


Dans ce travail j’étudie l'influence des tensions mécaniques sur 
l’aimantation dans les champs alternatifs faibles et sur la résistance 
électrique de quelques substances ferromagnétiques : nickel, fer, acier. 

Généralement étudiés sous la forme d’éprouvettes de dimensions” 
relativement importantes (tiges, barreaux), j'ai préféré choisir ces 
matériaux sous la forme de fils fins de diamètre 100 p. L'utilisation 
d'échantillons de très faible section permet, en effet, de se placer facile- 
ment dans des conditions opératoires telles que l'effet de peau soit 
négligeable et, par suite, d'accéder directement grâce à de simples 
mesures au pont d’impédance sinon à la perméabilité initiale, du moins 
à une perméabilité qui s’en déduit selon les lois de Rayleigh, | 

Comme la résistance électrique est en partie liée à l’état d’aimanta- 
tion, sa mesure est susceptible de fournir des renseignements complé- 
mentaires,. 

Du problème envisagé ici, qui a déjà été l’objet d’un certain nombre 
de travaux, deux points notamment semblent assez controversés :- 
l'influence sur les résultats obtenus en champ alternatif de l'intensité. 
et surtout de la fréquence du champ magnétisant; les corrélations qui 
existent entre le processus des déformations et l'allure des courbes 
perméabilité-tension, résistance-tension, Je me suis efforcé de préciser. 
ces deux aspects, Le premier, par l’étude de l'influence dés déforma- 
tions élastiques et plastiques sur les coefficients de Rayleigh et, dans. 
un large domaine de fréquences, sur les pertes par courants de Foucault 
et éventuellement sur les pertes d'autre nature ; le second, grâce à la. 
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détermination simultanée de l’allongement, de la résistance électrique 
et de la perméabilité magnétique. 

- J'ai également cherché à définir le rôle de l’état du métal, c'est pour- 
quoi j'ai expérimenté sur des fils soumis à des traitements thermiques 
plus ou moins prolongés et aussi sur des fils écrouis par l'application 
préalable de diverses tensions de valeur connue. 

… Après avoir rappelé les données théoriques et bibliographiques 
chap. premier), je décris au chapitre IL le procédé expérimental. 
-J'expose ensuite les résultats obtenus : action des tensions sur le compor- 
tement du métal en fonction de l'intensité et de la fréquence du champ 
"magnétique (chap. III), modifications de la perméabilité et de la 
résistance dans le cas du nickel (chap. IV) ou du fer et del’acier (chap. V). 


5 CHAPITRE PREMIER 

2 Rappel théorique et bibliographique. 

# Aimantation- Tension. 

ù PREMIERS FAITS EXPÉRIMENTAUX. — On sait depuis Joule (1842) 
que les dimensions d’un ferromagnétique placé dans un champ magné- 


tique varient avec l’'aimantation réalisée. Réciproquement, une trac- 
tion ou une compression modifient l’état d’aimantation (Villari, 1865). 
En particulier, siles directions du champ et de la tension sont parallèles, 
Lune traction augmente ou diminue la perméabilité suivant que la 
-magnétostriction est positive ou négative. Une forte déformation plas- 
sabilité. La magnétostriction 
arie avec l'orientation cristallographique. Pour le fer, notamment, 
elle dépend de l'intensité du champ et aussi de la traction exércée. 
4 Les théories modernes du ferromagnétisme ont permis d'expliquer 


ces phénomènes. 


‘tique entraîne toujours une chute de permé 


À 
4 __ Selon la théorie de Weiss un ferro- 
magnétique possède aux températures inférieures au point de Curie 
une aimantation spontanée. Celle-ci est répartie en de nombreuses 
petites régions, ou domaines, aimantées à saturation suivant une direc- 
tion de facile aimantation, Ces domaines dont l'existence a été confirmée 
par des méthodes d'examen direct : méthode des poudres (Bitter), 


microscopie électronique, sont séparés par des espaces de transition : 
les parois de Bloch au niveau 


desquelles l’aimantation prend toutes 
les directions possi 


bles intermédiaires entre celles qui caractérisent 
les deux domaines contigus. Suivant que les aimantations de ces 


4 


B: 


4 L'AIMANTATION SPONTANÉE. 
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domaines sont opposées ou à angle droit, on distingue les parois à 1809 
ou à 900. : 

Ce mode de distribution de l’aimantation spontanée selon des orien- 
tations différentes entraîne une compensation mutuelle, si bien qu’en 
l'absence de champ extérieur l’aimantation paraît nulle. L’aimantation 
réalisée au moyen d’un champ magnétique est mesurée par la compo- 
sante de l’aimantation spontanée suivant la direction de ce champ. 
Deux processus peuvent intervenir : 


— Je déplacement des parois, c’est-à-dire l’agrandissement de cer- 
tains domaines aux dépens d’autres ; 

__ Ja rotation de l’aimantation spontanée à l’intérieur des domaines. 

Dans tous les cas l’aimantation spontanée tend à se placer dans une 
direction correspondant à un minimum d’énergie libre. Différentes 
formes d'énergie entrent en jeu. 


Énergie magnétocristalline. — Elle est liée à l'existence de directions 
de facile aimantation. Pour un cristal de fer ce sont les arêtes du 
cube (100), s’il s’agit du nickel ce sont les diagonales (IIT). Dans le cas 
idéal d’un cristal désaimanté, non déformé (en fait cette condition, 
en raison même de la magnétostriction, n’est jamais absolument 
remplie), l'aimantation spontanée se répartit également entre toutes 
ces orientations énergétiquement équivalentes. 

Dans un système de référence ayant pour axes de coordonnées les 
directions des arêtes du cube, et si les «, sont les cosinus directeurs de 
l’aimantation, la densité d'énergie magnétocristalline est donnée par : 


F;= K(c'ai Lo ot) K'(œiaioi). 
K' est négligeable. K, constante d’anisotropie, est beaucoup plus. 
élevée pour le fer (4 à 4,5.105 ergs/em) que pour le nickel 


(— 0,5.105 ergs/emÿ). Ainsi l'énergie magnétocristalline du fer est 8 à 
9 fois plus grande que celle du nickel. 


Énergie magnétoélastique. — Une tension oriente l’aimantation des 
domaines parallèlement à sa direction si la magnétostriction est positive, 
perpendiculairement si elle est négative. Les deux sens opposés sont 
équivalents, 

Avec le même système de référence que précédemment, les œ, et 
les y, désignant respectivement les cosinus directeurs de l’aimantation 
et de la tension, d’autre part à le coeflicient de magnétostriction à satu- 
ration, la densité d'énergie magnétoélastique s'exprime par : 


F,= — 3/20 Mo(xiyi + œiy: + &sY:) 
+ M2 Y1Ye + 24203 V2 Ya + 20301 Vs Y1)] 


Pour de petites tensions telles que l’énergie magnétocristalline 
reste prépondérante, l’aimantation est pratiquement dirigée suivant les 


; TPE 
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-axes de facile aimantation. Ô désignant l’angle formé entre elles par 
les directions de l’aimantation spontanée J, et de la tension © : 


FS(Ni) = — 3/20kn 005? 0 — 1/26(M00 — Mn) = — 3/26kn cos 0, 


à une constante près. 

> Les énergies magnétoélastiques du fer et du nickel sont du même 
ordre de grandeur. On a ainsi pour le fer : Ag — 1:95-107° (62), 
Br = — 1,9.10 °; pour le. nickel. :: y = —72,7.10 * (37), 
ing — — 5.10 (37). Pour ce dernier il est possible de considérer la 
-magnétostriction comme isotrope, on adoptera une valeur moyenne : 


À — — 3,4.10 *. S'il s’agit du fer À change non seulement d'intensité, 
“mais encore de signe avec l'orientation cristallographique. 

1 Énergie magnétique. ee Si l’on fait agir un champ magnétique, la 
densité d'énergie magnétique F, est donnée par : Fu = — HI cos 0. 
> Jln’y a qu'une position stable (celle qui correspond à la direction du 
- champ) et c’est pourquoi seul un champ peut faire apparaître une aiman- 
tation. 

+ Énergie magnétostatique. — Outre ces différentes formes d'énergie, il 


faut considérer selon L. Néel (41) une énergie magnétostatique hée à 
> 


la présence de charges magnétiques libres de densité p = — div J. 
En effet, dans un milieu irrégulièrement perturbé tel qu’un réseau 
cristallin naturel, l’aimantation spontanée à l’intérieur des domaines 
est soumise à des fluctuations en direction (tensions internes irréguliè- 
rement distribuées) et en intensité (défauts du réseau, inclusions non 
magnétiques). Les parois se disposent de manière à compenser ces 
- pôles magnétiques, d’où la formation autour des inelusions de certains 
domaines étroits et allongés : « piques de Néel ». L'importance des 
cavités ou des inelusions est primordiale dans le cas du fer ou des aciers ; 
* il s’agit surtout des tensions internes dans le cas du nickel. 


APPLICATIONS DE LA THÉORIE A QUELQUES CAS! PARTICULIERS. == 


* Nickel. — Quelle que soit l'intensité 
: du champ appliqué, À est négatif et 
- une tension diminue toujours la per- 
méabilité. Étant donné la faible 
valeur de l'énergie magnétoeristalline 
du nickel, les variations d’aimanta- 
tion d'un échantillon soumis à une 
tension suffisamment élevée, c’est- 
à-dire Xo > K (Ac et K sont du même 
ordre de grandeur pour 6 10 kg/ 
t mm°), s'effectuent par rotation, 
. même pour un champ faible. Ces phé- 
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nomènes sont réversibles et le caleul de la perméabilité initiale est 


aisé (4). Æ 

Soit un domaine à l'intérieur duquel l’aimantation spontanée, 
a — 
est représentée par le vecteur J, et d'autre part H le champ externe, 
— 

se . . . « « : 

6, vecteur schématisant les tensions internes, $ perpendiculaire à GO; 
2 


ES 
(position limite de J-). | 
D’après ce qui précède, en supposant F, négligeable : 


U=F+F, = — 3/2à0, sin? (e — 6) — HJ, cos 0. 
Il faut donc 6 tel que U soit minimum, c’est-à-dire 6 vérifiant : 
3ho, sin (e — 6) cos (e — 0) + HI, sin 0 — 0. (à 


En posant J — J. cos 6, sachant que : lorsque H tend vers O 8 tend, 
Vers €, On a : 


dJ : dÿ ) / 
j —— = (2 
Up — 1 = ER ATJ. Sin € (, LR ) 


! { dà .% 
En dérivant (1) par rapport à H on déduit la valeur de (hu qui, 


J 


portée dans (2), donne finalement : 


4aTI? ARE 
Ug — 1 = ae à 3, Sin €. 


En admettant que les tensions internes sont réparties au hasard sui-* 
vant toutes les directions possibles, on prendra la valeur moyenne 
se —2/3 d'ou: 


Hé ES 


. 


o 
= 


_ | 
Si l'on exerce une tension externe 6 > o,, dirigée selon H, on se. 
trouve dans le cas particulier e = x/2 et le calcul donne : 


T: ar? 1 
TE EE 


Fer. — Tant que l'énergie magnétocristalline reste prédominante, 
VPaimantation se place suivant l’axe (100) qui fait le plus petit angle 
avec le champ et la tension. Seul A9 intervient, la magnétostriction 
est positive et les dépiacements de parois sont prépondérants. Ce n’est 
que pour des champs ou des tensions élevés que les processus de rota- 
ton pourront se manifester, Dans ce cas il faut tenir compte de la 
magnétostriction suivant les autres directions cristallographiques ; 


ceci conduit à choisir un coefficient moyen À, négatif. Ainsi s’explique 
le changement de signe de la magnétostriction, Dans les champs intenses 
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la perméabilité diminue toujours lorsque la tension croît, dans les champs 
faibles elle augmente d'abord avant de décroître ensuite pour des 
“tensions plus élevées. C’est ce qu'avait observé Villari (61). 
— Par suite de la forte énergie magnétocristalline du fer, les variations 
“d'aimantation dans les champs faibles seront dues d’abord essentielle- 
ment aux déplacements des parois. Initialement on peut considérer 
“que tous les axes (100) sont équivalents, donc supposer à la fois des 
parois à 90° et à 1800. Avec l'application d’une tension une seule orien- 
“tation privilégiée subsiste et l’on tend au fur et à mesure que la tension 
“croit vers une prédominance des parois à 1800. L'interprétation quan- 
titative sera de ce fait difficile, car il faut tenir compte du rôle de ces 
eux types de parois et aussi connaître leur importance mutuelle. 


_ Influence de la tension sur les déplacements de parois à 909. — Soient 
deux domaines (1) et (2) aimantés à 90°, dont les aimantations font un 
“angle 0, ou 6, avec les directions du champ et de la tension. 


Z p' 1% 
PK 


d 


| Lorsque la paroi se déplace de P en P’, les travaux W, et W,, res- 
» pectivement accomplis par le champ ou par la tension, s’expriment par : 
me (PR F;,)dV = HJ.(cos 6, — cos 0,)dV — pPiaN: 
We = (Fo, — Fo,)dV = 3/26)g0(c05? 0, — cos? 0)dV — Pod V. 


Le travail ne dépend pas de l'orientation de la paroi, ni de la forme 
: du volume dV. Le champ et la tension agissent sur la paroi à la manière 
. d’une pression hydrostatique. 

Une tension o exerçant une pression Po 
exerçant une pression Py- 


est équivalente à un champ H 


4 ! : LES 
= L'action d’une tension est maximum Sur les parois à 90°, elle est 
- nulle sur les parois à 180. 

la variation d’aimantation observée est 


En première approximation, 
* donc imputable aux parois à 90°. Selon ce schéma le calcul de la per- 


méabilité initiale a été effectué par R. Becker (4). Cet auteur suppose 
que la position de la paroi dépend essentiellement des tensions internes 
locales et que la contribution des parois à 180° est négligeable. En 
‘admettant une distribution sinusoïdale des tensions internes, il trouve 


» l'expression : 


pe 


dé 
(4 


TRE 


NEC 


LS 


PAR 


16? I 
ne 
PACA 3hs00 Si » 


* 
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De même W. F. Brown (10), pour de très petites tensions et en admet- 


tant que les déplacements de parois à 90° sont prépondérants, caleule 


les variations d’aimantation qui en résultent à partir des lois de Ray- 
leigh appliquées au champ équivalent. | 

On sait que ces calculs sont difficilement vérifiés par l'expérience. 
En effet, les hypothèses auxquelles ils font appel ne sauraient se vérifier 
que dans des cas très particuliers ; de plus, la théorie de l’équivalence 


champ-tension ne rend pas compte du rôle des impuretés, particulière- 
ment important à considérer dans le cas des déplacements de parois 
à 1809. 

Déplacement des parois dans un milieu irrégulièrement perturbé. — 
L'effet d’une tension sur les parois à 90° se traduit par une augmenta- 
tion de leur mobilité puisque, pour une même valeur du champ, la 
perméabilité, donc l'amplitude du déplacement de ces parois, croît 
avec la tension exercée. Mais la mobilité des parois à 1809 peut être 
également modifiée. Dans un milieu naturel l'énergie magnétostatique 
(voir p. 493), aussi bien que l’énergie superficielle des parois, est sou- 


mise à des fluctuations locales. A chaque position de la paroi corres-. 


pond un état énergétique bien défini, et la mobilité de la paroi dépend 
de la valeur de cet état énergétique aux alentours ; autrement dit, 
l’amplitude du déplacement dû à la pression p, est fonction d’un 


gradient énergétique local. Ainsi, toute modification apportée par une 


tension extérieure dans la distribution des tensions internes ou des 


imperfections cristallines est à considérer, aussi bien en ce qui concerne 


les parois à 900 que les parois à 1800. - | 
Les variations locales de la tension superficielle des parois, dues aux 
fluctuations de l'énergie magnétoélastique (4) ou aux inclusions étran- 


gères qui diminuent la surface de la paroi (28), sont peu influentes. 


Beaucoup plus importantes sont les variations locales de l'énergie 
magnétostatique. La théorie, qui en a été développée par L. Néel (40), 


explique les lois de Rayleigh. Elle montre que l'équation de la courbe 


de première aimantation, pour une substance polycristalline uniaxe, 
,, 2 
s écrit : 


de E 
3 = at (0,27 % H +0,16 — He) $ 
\ Ê Po 


La valeur de l’aimantation d’un matériau soumis à un champ H ne 
dépend que des deux paramètres P, et x. P, désigne le gradient moyen 
de la fonction W/S(x) représentant les variations énergétiques suivant 
l’abscisse de la position de la paroi. « désigne l'inverse du nombre de 
minima de cette fonction, contenus dans le parcours total moyen 
d une paroi. Pour une substance multiaxe telle que le fer, renfermant à 
la fois des parois à 900 et 1809, les grandeurs « et P, représentent seu- 


lement des valeurs moyennes : mais, cette restriction formulée et en se 
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plaçant dans les conditions d’une première aimantation (aimantation 
Anhystérétique), leurs variations doivent traduire totalement l'effet 
d'une tension. 


À 
CONFRONTATION AVEC L'EXPÉRIENCE, — La vérification de la théorie 


est excellente dans le cas du permalloy qui possède une très faible éner- 
ie magnétocristalline, elle est également très satisfaisante dans le cas 
du nickel. M. Kersten (27), expérimentant sur des fils ((3 0,5 à 0,8 mm) 
au moyen de la méthode du galvanomètre balistique, montre notam- 
“ment que la relation Hg — 1 — I, | = . est vérifiée à partir 
d'une tensionc — 4 kg/mm? et pour une valeur de C comprise entre 23 
et 26 kg/mm? (en théorie C — 24 kg/mm?) ; que d'autre part il existe 
“Mine valeur de la tension, qui s’identifierait avec la limite élastique 
mécanique, telle qu'en deçà la réversibilité magnétique est complète 
et qu'au delà la déformation plastique s’accompagne d’une chute de 
"perméabilité. Cependant B. N. Brockhouse (8) signale que l'expression 
élu — 1)5 — Cie ne s'applique pas si l'échantillon a été au préalable 
. déformé plastiquement. 
… Pour le fer et les aciers les résultats apparaissent plus complexes. 
> L. Lliboutry (34) soumet à des tractions et à des compressions élastiques 
“des barreaux d'acier placés dans un champ magnétique constant. Il 
signale un phénomène de reptation des cycles de tension et montre, 
- ainsi que R. M. Bozorth (6) pour le nickel et le permalloy, l'importance 
- du mode d’aimantation : « normale » si la désaimantation a lieu sous 
“Ja tension à laquelle s'effectue la mesure, « Ho » ou «oH » suivant l’ordre 
d'application respectif du champ et de la tension au matériau désaimanté 


Lliboutry explique ses résultats dans le cadre de la 
e des variations 


- sous tension nulle. 
théorie de Brown, insuffisante même en tenant compt 
* Qu coefficient de Rayleigh b, et de celle de Néel. 


» S, Procopiu et V. Tutovan (45) mettent en évidence l’'équivalence 
champ-tension et indiquent que Je maximum de perméabilité a lieu 
té du champ et à l’état 


pour une valeur de la tension liée à l'intensi 
mécanique du matériau. 

D'autres auteurs se sont plus particulièrement attachés à l'étude des 
relations existant entre les propriétés mécaniques et les propriétés 
magnétiques. Selon J. Dekhtjar (12), qui opère en dehors du domaine 
de Rayleigh, la courbe u{o), à condition de créer une texture magné- 
> tique par une commutation ininterrompue du champ, présente des 
points caractéristiques marquant Les stades successifs de la déformation. 


4 A, Langevin, E. Reimbert et M. Paul (31), expérimentant en champ 


alternatif (f — 2000 Hz), signalent également certains accidents 
ie ascendante linéaire, 


significatifs : la courbe u(o) comporterait une pari Bin 
ion qui représente la limite de 


rminant pour une tensl 
la limite d’élasticité physique, 


puis un palier se te 
réversibilité magnétique et s’identifie avec 


A 
É 
£ 
À) 
æ 


os 


- 


Ÿ 
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enfin une partie descendante avec un nouveau point anguleux qui cor- 


. respond à la limite élastique apparente. 


L'existence de ces points singuliers est cependant controversée, 
Ainsi, réalisant par la désaimantation sous tension du métal au moyen 
d’un champ alternatif une aimantation anhystérétique ou « normale », 
G. Vidal et P. Lanusse (60), contrairement à J. Creusot (11), ne signa 
lent pas ces accidents. 

Selon P. E. Lagasse (30) la perméabilité, mesurée en champ alter- 
natif, est maximum pour une tension qui définit la limite de réversibilité 
magnétique, inférieure à la limite élastique. 

W. Jellinghaus et K. Janssen (25) montrent que seule une aïmanta- 
tion anhystérétique permet d'obtenir la réversibilité magnétique, mais. 
ils n’observent aucune irréversibilité magnétique qui ne s'accompagne, 
d’une déformation plastique. 

De cet ensemble de faits expérimentaux, et malgré leurs aspects 
parfois contradictoires, on retiendra surtout l'extrême importance des 
conditions opératoires : mode d’aimantation, intensité et fréquence dus 
champ magnétisant. La complexité des phénomènes est encore accrue 
avec l'intervention des déformations plastiques. Par ailleurs, l’état 
mécanique ainsi que le degré de pureté du métal jouent un rôle consi 


Résistance électrique-Tension. 


T7 


Lorsqu'un fil de nickel est soumis à une traction longitudinale crois 
sante, sa résistance électrique diminue d’abord, passe par un minimum, 
enfin croît pour des tensions plus élevées. Ce phénomène, qui ne se 
retrouve pas dans le cas du fer ou des aciers (52), a été signalé dès 1883. 
par Tomlinson. Il a été étudié depuis par de nombreux auteurs (3) (5) 
(7) (19) (51) et plus récemment par G. C. Kuckzynski (29) qui montre: 
en particulier l'influence du diamètre du fil ainsi que de son traitement 
antérieur, Cependant la localisation du minimum de résistance relative- 
ment au diagramme d’allongement n’est pas bien définie. 

Par contre, les relations entre ce comportement et le ferromagné- 
tisme du nickel sont maintenant clairement établies, Après les premières 
recherches sur la magnétorésistance (24) (58) (63), les importants tra- 
vaux de N.F. Smith (53), de L. W. MacKechan (35) qui étudia les 
permalloys, de W. Gerlach et de ses élèves (15) (16) (22) (23) sur le 
nickel et ses alliages, mirent nettement en évidence l'influence conju- 
guée d'un champ magnétique et d’une tension sur la résistance élec- 
trique des ferromagnétiques. Ils donnèrent l'explication de ces phéno- 
menes étroitement liés à l'existence d’une aimantation spontanée. 
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= Toute cause susceptible d'entraîner la rotation de l’aimantation 


— 


- spontanée : champ, tension, modifie la résistivité suivant : 


A 
; = A +B cos 6 


dm Late HE LS 


(9 désigne l’angle compris entre les directions de l'aimantation 3, et 
* du courant 1). Avant d'exercer une tension extérieure, en supposant 
» une répartition uniforme des tensions internes, l’état initial, c’est-à-dire 
“je métal désaimanté de résistivité p, se caractérise par la valeur moyenne 
- de cos? 6, soit 1/3. D'où : 


2 


x 
P 


© 


L 


— B(cos? 6 — 1/3). 

* B est une constante, toujours positive (B = 3.107 *). 

L'effet d’une tension exercée parallèlement au courant, le sens est 
— indifférent, se traduit donc ainsi : 


PER 


ë Er Ap STE 
Si A > 0, la résistivité augmente ; ? tend vers la limite 2B/3, cor- 


respondant à la saturation (8 = 0). 
Si À < 0, la résistivité décroît ; ApJe tend vers la limite — B}3, 


S:- T 
“ Comme seuls les processus de rotation sont opérants, c’est seulement 
dans certains cas privilégiés, par exemple les permalloys, qu'on peut 
vérifier ces relations et atteindre à la saturation. Ailleurs l’énergie 
magnétocristalline est trop élevée et de fortes tensions sont alors 
_ nécessaires, qui entraînent une déformation plastique masquant le 


_ phénomène. 


CHAPITRE II 


Description du procédé expérimental. 


des fils (diamètre 100 u) de nickel, 
de nickel sont d’une qualité courante, 
fournie par les établissements Gilby. Ceux de fer proviennent de deux 
origines : d’une part du fer Armeo que je désigne sous le nom de fer ; 
d'autre part du fil de clavecin Merck, assimilable par sa composition 


Matériaux étudiés. — Ce sont 
de fer et d'acier. Les échantillons 


2 ou dal ns Chéraadaiti idée Lost à de anié 5 Le hé ie) die Lu 


a 
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à À : Sf 
à un acier, que je désigne sous le nom d’acier. En effet, 1 analyse chi 
mique (!) a donné : 


| 
C Si Mn 1% 
p. 100 p- 100 p. 100 p. 100 
Per Armco 4 7 0,040 0,010 0,050 0,015 
Acier Merck. . . | 0,845 0,280 0,360 O,015 


Ils ont été utilisés, soit «bruts », c'est-à-dire dans l’état de livraison, 
soit après traitement thermique dans une atmosphère d'hydrogène 
électrolytique. Les fils de nickel ont été recuits au laboratoire, 2 h 30 mn 
à 900; ceux de fer et d’acier, au laboratoire de M. le professeur G. Chau- 
dron (2), à 8509 et durant un temps variable. Quelques caractéristiques : 
module d’Young E, limite élastique 6,, résistivité p à 25°, perméabilité 
initiale (5, que J'ai déterminées, situeront ces diverses variétés. 


E (kg/mrnè) 54 (kg/mn?) e (Lw cm) Lo 

Nickel Cbrut » 0" 13 000 7:5 | 9,24 35 

DEC Te OM ATENENS 18 500 É OI: | 9,07 85 

Her Chut 217 RAT 21 500 > 40 | 10,2 102 

» recuit 30 minutes . 18 000 15 0,87 237 

» » Gheures . . 12 000 4 10,2 163 

Acier bruts ir 0.0 1 24 000 > 40 G pe Foix 

»  récuit 2 jours . b 21 500 26 16,5 II5 

» DO JOURS 12 000 4 10,6 195 
Dispositif extensinmétrique. — DisPosiTIF ANTIVIBRATOIRE. — Il 


convient d'appliquer une traction continue, sans heurts, c’est pour- 
quoi l’appareillage produisant l'effort, même s’il satisfait à ces condi- 
tions, doit être en outre isolé des vibrations parasites. Dans ce but j'ai. 
utilisé un plateau antivibratoire. Il est constitué par une lame de bois 
épaisse, d'un bois très dur, pratiquement indéformable, qui repose sur 
des pieds isolateurs comportant une armature métallique noyée dans 


1 01 I = = . 
(1) Je prie M. C. Crussard, directeur des laboratoires de IR. SL Dai 
ie M. C. AL IDS 
m'a autorisé à faire effectuer ces analyses dans ses services, de bien vouloir 
accepter mes vifs remerciements. 
2 à »] p. 1 ù 
(?) J'exprime ma respectueuse gratitude à M. le professeur G. Chaudron 
o Q 


qui à bien voulu me permettre la réalisation de ces traitements en son labo- 
ratoire à Vitry-sur-Seine. 
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» du caoutchouc et conçus de manière à présenter une période d’oscilla- 
- tion propre très courte, donc en vue d’amortir les vibrations extérieures ; 
celles-ci sont d’ailleurs filtrées une première fois car tout l’appareillage 
> repose sur un socle construit à cet effet. 


APPAREIL DE TRACTION (fig. 1). — Une des extrémités du fléau 

« d’une balance est munie d’une mâchoire serrant l'éprouvette. Celle-ci 
- est par ailleurs maintenue dans une autre mâchoire fixe, vissée à un 
petit cylindre qui peut coulisser dans une gaine solidaire du socle de la 
balance afin de régler la longueur initiale de la portion de fil tendu. 


Fig. 1. — Schéma de l'appareil de traction. 


La tension est exercée au moyen d'un appareil imaginé par M. Mil- 
Jet (18) (38), capable d'exercer un effort à vitesse constante. L'autre 
extrémité du fléau est reliée par l'intermédiaire d’un fil souple et d’une 
poulie à couteau à un chariot de poids P, qui peut se déplacer sur le 
plan 7 mobile autour de O. Ces déplacements sont minimes puisqu ils 
résultent de l'allongement de l'échantillon. La valeur de la force exercée 
ne dépend absolument pas des modifications de longueur de l’éprou- 
vette, tout dispositif possédant une élasticité propre, tel un ressort, 
étant exclu. 

La force exercée est reliée a l'inelinaison œ du plan suivant 
F — P sin «. Comme AM = AOsino,en posant AO = 2R et AM — i, 
on a : F = P//2R. La longueur l'est matérialisée par un fil souple 
inextensible, enroulé autour d’une poulie entraînée. par un moteur 
- synchrone ; elle est donc proportionnelle au temps, et finalement 
> F — Ké. L'utilisation d’un moteur à deux stators permet deux sens de 
marche et ainsi d'assurer une application et une suppression de la 


\ 


tension à vitesse égale. 


n, — L'existence de frotte- 
théoriquement la force 


ÉTALONNAGE DE L'APPAREIL DE TRACTIO 
…_ ments non négligeables empêche de calculer 


FA 
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exercée, J'ai done procédé à un étalonnage avec des poids de valeur 
connue, de manière à déterminer le coefficient K et aussi la tension 
initiale 6, qui n’est pas nulle car le plan x possède au départ une cer- 
taine inclinaison définie par la position repère choisie comme origine. 
De ces données expérimentales on déduit en fonction du temps t la 
tension 6. 


MESURE DE L'ALLONGEMENT. — L'image d’un filament très fin 
(@ 50 y) horizontal, donnée par une lentille convergente, est recueillie 
sur un écran millimétré. Comme on interpose sur le trajet des rayons 
lumineux un petit miroir plan, fixé au-dessus du couteau central de la. 
balance, le déplacement vertical de cette image permettra, connaissant 
l’amplification fournie par le système, de déterminer l'allongement du 
fil étudié. Grâce à l’utilisation d’un second miroir plan, fixe, il est possi- 
ble d'augmenter le trajet optique et d’obtenir un facteur d’amplifi- 
cation égal à 60. Allongement minimum observabie : A! = 0,005 mm ; 
soit un allongement relatif e  0,5.10 * ([ = 9,8 em). 


Mesure de la résistance électrique. — L'échantillon étant soudé aux 
deux bornes d’arrivée du courant, la mesure est effectuée au moyen 
d'un pont de Wheatstone, en courant continu de très faible intensité 
(10 mA) afin d'éviter un échauffement par effet Joule. On s'assure par 
des mesures répétées de la température à l’intérieur de l’enceinte où 
l’on opère que cette variable n'intervient pas. Variation minimum de “ 
résistance observable : AR = 10-* ohm. À 


Mesures magnétiques. — La perméabilité est déterminée en champ 
alternatif. Elle s’obtient à partir de la mesure au pont de Maxwell des 
parties réelle et imaginaire de l’impédance d’un solénoïde, avec et sans 
le noyau magnétique que constitue le fil placé suivant son axe. 


CircuiTs DE MESURE, — J'ai utilisé deux bobinages réalisés au moyen 
de fil d'argent recuit ((3 0,7 mm). Ce métal présente l’avantage d’être 
assez malléable, de plus sa résistance électrique est peu élevée. 

D'une part un enroulement à trois couches, chacune de 30 spires 
réparties sur une longueur de 6,6-cm, effectué autour d’un cylindre de 
plexiglas avec les précautions habituelles : tension mécanique cons- 
tante, disposition des spires de manière à réduire le plus possible la 
capacité répartie, Ce dispositif, qui a été adapté à l'appareil de traction, 
ne permet pas d'accéder à la valeur absolue de la perméabilité, car É 
er n'est pas suffisamment bien défini pour pouvoir être calculé. 
ee 

OA ss ipédance du solénoi ee ne 
ne : 4 A il était nécessaire de connaître la perméabilité 

abs * Par exemple pour déterminer les coefficients de 
Rayleigh ainsi que Pour étudier le comportement des échantillons en 


CS 


; 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DE L'AIMANTATION DES FILS FINS 5o3 


RAS En Se LP! 
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K 
72 
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fonction de la fréquence du champ, j'ai utilisé un autre solénoïde, Il est 
constitué par un enroulement à une seule couche autour d’un tube de 
Silice long et fin. Ses caractéristiques sont : longueur 12,3 em ; rayon 


0,15 em ; nombre de spires 117. 


— Carcuz pu cHamr. — Le calcul du champ moyen suivant l’axe d’un 
Solénoïde, que je ne développerai pas ici carilest très classique, conduit 
pour une bobine de longueur Let de rayon R, comportant n spires par 
centimètre, et parcourue par un Courant d'intensité 1, à l'expression : 


re 
à 
2 


Ha, — nil, 1 RUE RU) & grnil1 — 7 +5). 


… CHAMP DÉMAGNÉTISANT. L'existence d’un entrefer entraîne la pré- 


rsence d’un champ démagnétisant égal à — N3 (N désigne le facteur 


de désaimantation, il dépend du rapport m — longueur/diamètre). On 


r 


détermine alors seulement une perméabilité apparente qui se déduit 
“de la perméabilité vraie selon : 


em 
2 


DOS NT (HE) 


I 
pr Hrapp 4T 


US nn Anar 


Dans le cas présent m > 10ÿ et par suite (6) N < 5.10%. Le champ 
bien ce qu’on vérifie. 


-démagnétisant est totalement négligeable, c’est 
Les résultats obtenus en cireuit ouvert et en circuit fermé sont iden- 
tiques. 

AIMANTATION ANHYSTÉRÉTIQUE. — C'est l'aimantation prise par 
une substance placée dans un champ constant H, sur laquelle on fait 
agir un champ alternatif dont l'amplitude, initialement grande vis-à-vis 
» Qu champ coercitif, décroît lentement jusqu’à s’annuler. L'aimantation 
"ainsi obtenue, encore appelée aimantation idéale, ne dépend que de la 
“valeur de H. Elle est indépendante de l’histoire du matériau (56). De 
ans le cas d’une tension mécanique, assimilable comme on l’a vu 
à un champ magnétique, on obtiendra une aimantation ne dépendant 
‘que de la valeur de l'effort exercé, si l’on désaimante l'échantillon sous 
_ tension par un champ alternatif d'amplitude au moins supérieure à 
celle du champ équivalent à la tension appliquée. 

Dans ce but, disposé concentriquement au bobinage de mesure, un 
| solénoïde permet de créer un champ alternatif (f = 50 Hz) d'amplitude 
_H — 50 œ. L'intensité du courant est réduite progressivement par le 
- jeu d’une boîte de résistance à décades 
- Notons qu'ici la formule précédente, re 
lus valable (39). Pour N petit,Hipp = 


- même d 


(10 à 11 110 ohms). 
liant les perméabilités appa- 
(: uN\ 


re 


rente et vraie, n’est p 


” Ponts D'IMPÉDANCE. -— Ce sont des ponts de Maxwell (PQ parallèle). 
Is conviennent pour la mesure des impédances induetives de faible 


5o4 CLAUDE MONCUIT 


argument. Je rappelle qu'il s’agit d’un montage comprenant deux bras 
opposés P et Q constitués par des résistances fixes, d'autre part le bras 
inconnu d’impédance @ + jfw, enfin le bras étalon comportant en 
paralièle une résistance R et une capacité C variables. L’intensité 
efficace du courant circulant à l'équilibre est connue grâce à l'emploi 
d'un thermocouple étalonné au préalable, disposé dans le bras Q qui 
est en série avec l’inconnue. L'alimentation et la détection sont reliées 
au pont par l'intermédiaire de transformateurs à écran symétrisés, 
L'équilibre est décelé par l'extinction du son au téléphone. 
Des conditions d'équilibre on déduit : 


R=  (): g=PQC (2). 


Lorsque la fréquence d'utilisation dépasse quelques dizaines de kHz, 
les impédances parasites ne sont plus négligeables. Les bras P ou Q; 
par exemple, seront schématisés par une résistance p et une inductance À; 
en série, associées à une capacité y,, de sorte que : : 


P = p + Jop: (P1 = À — P°Ye). 


Les formules (1) et (2) ne sont plus valables et, selon J. Dieudonné (13), 
doivent être remplacées par : 


DRE 


I 

is pal. + 2) — Spa + Pa) Ci + vi). (3) 

£ = PQ + Vi) + En + qp1)| ET 2 (4) 
R et C sont remplacés par leurs valeurs effectives R, et C,, et l’on tient 
compte des termes correctifs en 1/p, (pertes du condensateur) et en ÿ1 
(inductance de la résistance). Ces corrections s’éliminent par différence, 
à condition d'observer certaines précautions, notamment : les équilibres 
avec et sans noyau magnétique doivent être réalisés uniquement au 
moyen d’un condensateur à air ; comme R diffère d'autant moins de R; 
que R est plus grand, la résistance du circuit de mesure devra être la 
plus petite possible ; toutes les connexions seront distinctes, blindées 
et mises à la terre, De plus il faut annuler le terme pq; + gp. 

À plusieurs fréquences on effectue deux séries d'équilibre avec un fil 
d argent écrout, chacune correspondant à une forme différente du cir- 
EURE formé par ce fil, donc aux inductances L et l' et aux résistances r 
et r”. Pour une fréquence donnée r — r' = 0, c’est-à-dire d’après (3): 


Pa + Pa pr 
1/R;, — 1/R, — Se (C-=G): 


Connaissant C — C; par extrapolation en basse fréquence, la pente 
de la droite 1/R, — 1/R, = F(w?) fournit la valeur de À 
Pa + Ps _ Phy—Qhp 
“OP NC D 
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— Il suffit donc pour annuler ce terme de mettre en parallèle sur le 
- bras P un petit condensateur y, tel que (YoP)pq = Pi + qP1. On pourra 
“alors appliquer simplement les relations (1) et (2). 


Pont « basse fréquence ». — Il fonctionne correctement de 1 kHz 
+ 1 200 kHz environ. Ses éléments sont : une tête de pont Selt 530 ; une 
“boîte de résistance Selt 380 ; une boîte de capacité Selt 1379 ; deux trans- 
formateurs à écran symétrisés SACM 2245 D (de 0,2 à 50 kHz) ou 
Selt 1766 À (de 5 kHz à 1 MHz) ; un générateur RC Philips GM 2317 ; 
“un amplificateur avec filtre General Radio 1231 B et un amphficateur 
» hétérodyne Selt 1608 qui peuvent, si besoin est, être utilisés en série, 
» La compensation est obtenue au moyen d'un petit condensateur au 
- papier (Yo — 6837 uuF). 
_ Pont « moyenne fréquence ». — Il permet d'effectuer des mesures 
de 0,1 à quelques MHz. Réalisé par Dieudonné (13), il comporte notam- 
* ment : une boîte de résistance General Radio 602 J ; un condensateur 
# au mica SACM 1375 S ; un condensateur à air Ferisol ; un générateur 
= Ferisol L 306 ; un détectéur universel SFR RU 535. 


CALCUL DE LA PERMÉABILITÉ. — Par suite de la dissipation d’énergie, 
due principalement à l’hystérésis et aux courants de Foucault, qui 
* accompagne l’aimantation d’un ferromagnétique dans un champ alter- 
“ natif, il apparaît un certain déphasage entre le champ et l'induction. 
Si l’on pose H — H,e/®t, on a B — pie 2) tu — . e !*. On 
est ainsi amené à considérer une perméabilité complexe U = li — Jo 
- où y, désigne le rapport entre l'amplitude de la composante de l'induc- 
- tion en phase avec le champ et l'amplitude du champ, et 1, le rapport 
- entre l'amplitude de la composante de l'induction en quadrature arrière 
avec le champ et l'amplitude du champ. 
» Soient & et £, Roet F9, respectivement les résistances et inductances 
de l’enroulement à N spires, avec et sans le noyau magnétique de sec- 
tion s : H (œ) le champ ; IA), l'intensité du courant. Suivant un calcul, 
déjà décrit ailleurs (36), les valeurs de y, et de u, s'expriment par : 


s 
3 


Fe VÉSEURE, ni (R — Rad 
Bi — 1 — KNs5o—H ? Ho — GNsro ‘H : 


En fonction des valeurs lues au pont : C, Co R et Ro, il vient : 


I 


MRC) mers) À 


On peut, en effet, supposer la section constante, L'erreur ainsi 
commise est généralement négligeable : elle n’atteint I p. 100 que pour 
de très forts allongements, tout à fait en fin d'expérience. 


Précision pes mesures. — Les erreurs les plus importantes affec- 
: ee SE 
tent C, C,, R et R;. On ne peut les évaluer a priori car la finesse de l’équi- 
33 


Annales de Physique, 1959- 


RE A PEU PAT TN TO OR ONE FAP ARE NE MR Ra EU 


SES + 
#1 
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libre dépend de la fréquence utilisée. L'erreur relative sera d'autant 
plus faible que les termes C — Cet R — R, seront plus grands. Indé- 
pendamment des conditions opératoires, ceci est lié à la valeur de la 
perméabilité de l'échantillon (nature, tension exercée, …). En général, 
la limite supérieure de l'erreur relative est de l’ordre de I à 3 p. 100. 


CHAPITRE II 


Influence d’une tension sur le comportement 
de la substance en fonction de l’intensité 
et de la fréquence du champ magnétique. 


Rappel de quelques notions théoriques. — Hysrérésis. — Dans le 
domaine des champs faibles, Lord Rayleigh a montré qu'à une varia- 
tion AH du champ correspond une variation AB de l'induction telle 
que : 


AB= aAH+°6AH (+siAH > 0,—siAH < 0). 


a désigne la perméabilité initiale ; b, la constante de Rayleigh. D'où, 
lorsque H varie de O à H et B de O à B : | 


B — aH + : bH?. "4 


" . > . , . | 
L’'induction comporte un terme réversible et un terme irréversible, * 
avec : T4 


B irrév 


b 
Das 


B rév 


S'il s’agit d'un champ alternatif H = H, cos ot, l'amplitude ds 
ne oscille entre — H; et + H, et celle de l'induction entre — B, et 
1406: 


B(t) = (a + bH,)H, cos wt + _ (1 — cos 2wt). 


# développement en série de Fourier de cette fonction donne, en. 
négligeant les harmoniques, la relation classique : 


B(t) = (a + bH,)H, cos wt + = bHi sin ot. 


Le cycle de Rayleigh (2 ares de parabole) est donc remplacé par ne 
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mellipse. L'induction est déphasée, relativement au champ, d’un angle «, 
- tel que : 
| PS AE 
4 LS Eu — ia 6H) * 
…. En l'absence de pertes d'autre nature,u, = a + bH ;u — se 0H. 
- L’extrapolation pour un champ nul de Ja droite (u,)_, (H) donnera la 
- valeur de a, c’est-à-dire de la perméabilité initiale y, ; la pente de cette 
… droite, la valeur de b. 
Remarque. — Il est légitime de négliger les harmoniques tant que le 
- facteur de distorsion reste petit (17). Ce coeflicient, égal au triple du 
- rapport des amplitudes du 3° harmonique et du fondamental de linduc- 
* tion, s'exprime simplement au moyen de : 
b 

IBÉE 


3 Un 
KZ tg on 0,25 (Re ge 


- Dans les conditions opératoires habituellement utilisées ici (H, = 0,05 æ, 
b Rue =. 
2) K reste inférieur à 0,05. 


ErreT DE PEAU MAGNÉTIQUE. — Soit un conducteur cylindrique de 
rayon r et de conductibilité o, placé 
dans un champ magnétique H dirigé 
» suivant Oz. D'autre part E le champ 
- électrique associé On a de ‘plus 


1 Te d 
H = H,e/“! et B =uH avec A 10, ge 


qui suppose que le champ est suffisam- 
- ment faible pour que l’hystérésis soit 
négligeable. 

En un point M(e,z) le champ ne dé- 
» pend pas de z. Il peut être calculé grâce 
‘aux équations de Maxwell qui, appli- 


Z 


n'h 


Li 


: 
- quées à ce cas particulier, conduisent à : 
4 PU Pr LS 

=, += — "0! 
4 TS d grouoH 


4 


: 
2 


> Cette équation s'intègre au moyen des fonctions de Bessel d'ordre O et 
admet pour solution, compte tenu des conditions aux limites (pour 
LH 6): 


(Ke) 


He) = Ho. sm)  (K=— jar). 


: : ; rl 
- Sachant en outre que l’induction moyenne dans le noyau s'écrit : 


a 5 °Kr 


2 ; Sue 2ù Ho 
Boy 3 Hot 3% 1) or) Ÿ, H(e)ede = K?r° (kr) J 0 


a(Ke)Kpd(Ke} 
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Ba Te Kerr 
Soit, en explicitant K et en introduisant le paramètre a? = xr-uope 


Pa + Ve 2 J(irV8j) 


Il est possible de construire un abaque des valeurs de u/u et de Ju 
en fonction de +? (tableau I). Dans un domaine de fréquences suflisam- 
ment peu élevées pour que +? reste petit, le développement limité : 


Hi HA p? IT Ha a° E 
RS EE te DT Ur ; 
D 3 ae pe 
pourra être utilisé. 
La relation donnant 4, montre que l’extrapolation pour f = © de la 


droite à (f?) permet d'obtenir la perméabilité u, les pertes par courants 
de Foucault étant éliminées, c’est-à-dire la perméabilité initiale si l’on 
a pris soin au préalable d’extrapoler pour un champ nul la valeur de 4. 
De même, pratiquement pour tg « < 0,3, tg « croît proportionnelle- 
ment à la fréquence. La pente de cette droite est égale à Cu. C(= r?r?0) 
désigne le coefficient de pertes par courants de Foucault. En théorie, 
pour un champ nul, les pertes devraient s’annuler en même temps que 
la fréquence. En fait, ceci n’est pas toujours vérifié. C’est pourquoi 
Jordan introduit dans l'expression de la tangente de l’angle de pertes. 
un terme supplémentaire e, dû au traînage magnétique. Ainsi, l’extra- « 
polation pour un champ nul donnera tg « — Cuÿf + €; une 2e extra- « 
polation pour une fréquence nulle, la valeur de e, 


ANOMALIE DES PERTES PAR COURANTS DE FoucauLT. —.On peut 
l’évaluer en déterminant le rapport entre la conductibilité 6,, déduite 
du coeflicient C calculé d’après la valeur de la pente de la droite tg af), 
et la conductibilité vraie o, mesurée en courant continu : 


Ca ftg a — €e)R 


£ — 
Se Pa {vo 


(R, résistance par cm). 


A un excès des pertes correspond un rapport p/e, > 1. Si les pertes 
sont inférieures à celles qu’on calcule, pe, < I. | 


Phénomènes responsables d’un comportement anormal. — Divers 
phénomènes peuvent être invoqués pour expliquer ces anomalies. 

Le traînage magnétique. — Si la durée de stabilisation de l’aiman- 
tation est supérieure à la période du champ appliqué, il en résultera un 
certain traînage de l'induction, d’où un déphasage supplémentaire et 
un excès des pertes, Onsait qu'ilexiste au moins deux types de traînage : 
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l'un, dû à la diffusion des impuretés (54), l’autre, dû aux fluctuations 
= thermiques qui aident les parois à franchir les obstacles s’opposant à 
» leurs déplacements (42). Le traînage de diffusion, seul, est fortement 


influencé par la fréquence et par la température. Il disparaît pour de 
fortes déformations plastiques, seule subsiste une forme de traînage 
qui ne dépend ni de la température n1 de la fréquence (44) (48). C’est 


- au traînage de fluctuation qu’on rapporte le traînage de Jordan. 


L’hétérogénéité de la perméabilité — Elle s'explique en sup- 
posant une variation suivant l'épaisseur, consécutive au laminage 
(rubans) (14) (32). Il faut donc considérer une certaine répartition de 


- la perméabilité ou texture magnétique macroscopique (20). L'étude de 


cette texture a pu être effectuée dans le cas des rubans métalliques par 
- une technique d’amincissement progressif au moyen du polissage élec- 


trolytique (1). On retiendra notamment que : si la texture est positive 


- (perméabilité plus faible en surface qu'à l'intérieur) les pertes sont 


supérieures à celles que prévoit la théorie ; c’est l'inverse si la texture 


» est négative (perméabilité plus élevée en surface qu'à l’intérieur) (36). 


Une autre cause d’anomalie réside dans la structure en domaines 
des ferromagnétiques (55). Dans leur déplacement les parois ne balaient 
qu’une fraction du volume de ces domaines, il en résulte une distri- 
bution non uniforme du flux magnétique et un accroissement des pertes 


_ par courants de Foucault, d'autant plus important que les dimensions 


des domaines deviennent comparables à l'épaisseur de laminage (9). 


Enfin, d’autres facteurs peuvent être aussi envisagés : structure gra- 
nulaire du métal (43), ou bien encore l'influence freinatrice des courants 


de Foucault microscopiques (57). 


TER 


Le cas particulier, y = 0, est ce 


. 
È 
; 
: 
2 
4 
€. 


Perméabilité complexe. — Selon Arkadiew, 1l faut considérer une 
perméabilité complexe a" — u(r — jy), done introduire un déphasage 
supplémentaire y. Le calcul, effectué sur cette base (33), donnera les 


valeurs de u,/1 et de 3/1 en fonction des paramètres æ? et y (tableau I). 
lui d’une perméabilité réelle et cons- 


tante, qui a été traité précédemment. 
Le développement limité, pour +? petit, donne notamment : 


SE ar + y) — ay YO 


Ur 


On en déduit que : d’une part, pour une fréquence nulle y s’identifie 


à la constante de Jordan € ; d’autre part, les pertes par courants de 


Foucault sont augmentées (e/p, = 1 + y?), mais la valeur de y déter- 
fréquence est le plus souvent trop 


minée par extrapolation en basse 
, Er e. , 
faible pour rendre compte totalement de l’'anomalie observée, 
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Tasreau I 


ÿY = 0 = 0,7 Mo 
x? | | 
CE A nc 
ue ue 5 u u de de 
| | | | É 
| | 
o I o oO I 0,100 | 0,100 | I à 0,200 | 0,200 
3 210 
o,01 | 0, 0,0099 | 0,010 | 0,998 | o,110 | 0,110 | 0,996 | 0,209 | 0, 
0,04 is 0,040 0,040 | 0,990 | 0,139 | 0,140 | 0,982 | 0,236 eu 
0,16 | 0,968 0,153 0,158 | 0,939 | 0,243 | 0,259 | 0,912 | 0,329 | 0,361 
0,36 | 0,861 0,291 0,338 | o,815-| 0,356 | 0,436 | 0,776 | 0,416 | 0,536 


0,64 | 0,602 |o,370 | 0,535 | 0,651 | 0,405 | 0,621 | 0,613 | 0,443: | 0,727 
. Re Ni 0,705 | 0,504 | 0,395 | 0,784 | 0,470 | O,411 0,860 
1,44 | 0,429 0,334 0,778 .| 0,408 | 0,350 | 0,856 | 0,390 | 0,369 | 0,946 
1,96 | 0,358 0,295 0,823 |. 0,342 | 0,308 | o;go1 | 0,324 | 0,328 
2,56 110,373 0,261 0,834 | 0,298 | 0,276 | 0,925 | 0,282 | 0,203 | 1,04 
4,00 | 0,250 0,218 0,872 | 0,239 | 0,230 | 0,967 | 0,227 | 0,243 1,07 
6,25 | 0,200 0,179 0,895 | 0,190 | o,189 | 0,995 | 0,182 | 0,199 | 1,09 


L1 


9,00 | 0,167 0,152 0,910 | 0,158 O,I161 1,02 0,150 | 0,170 its 
25,00 | 0,100 0,094 0,940 | 0,095 | o,100 | 1,05 0,090 | 0,105 Ta Ur 
Influence d’une tension sur l'hystérésis. — — Dans le domaine des j 


champs utilisés (H, < 0,14 œ), les échantillons de nickel étudiés, de 
même que l'acier « brut » ou recuit 2 jours et Le fer « brut », ne présentent 
aucune hystérésis. 

Par contre, le fer après traitement thermique et l’acier recuit 8 jours 
se caractérisent par une hystérésis marquée. Les résultats relatifs à ces 
types, pour lesquels je rappelle la valeur de la limite élastique 6, afin 


de définir la tension exercée, sont rassemblés au tableau IL. Il comporte, « 


x 


correspondant à diverses tensions et au mode d’aimantation réalisé 
(anhystérétique ou non), les valeurs des coefficients a et b et du rap- 
port b/2a. Les valeurs des paramètres 1/« et P, y sont également indi- 
quées dans le cas de l’aimantation anhystérétique. 


ÉreNDuE Du DOMAINE DE RayLetGen. — En principe on admet qu'il 
s'étend jusqu’à des valeurs n’excédant pas le vingtième du champ 
coercitif. Il faut également considérer que l'application des lois de 
Rayleigh aux champs alternatifs, telle qu’elle a été exposée ci-dessus 


(cycle elliptique), n’est valable que si le coefficient de distorsion est 
petit. 


S'ils’agit du fer recuit 0 h 30 mn ou de l'acier, la perméabilité croît tou- 


Jours proportionnellement au champ. La limite du domaine de Rayleigh 


x 


n'est donc pas inférieure à 0,14 æ. Elle est moins élevée, par contre, . 


avec le fer recuit 6 heures : encore égale ou supérieure à 0,14 œ pour une 
tension nulle, elle est ramenée pour les tensions qui entraînent la plus 


É 
| ÿ d 
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forte augmentation de perméabilité à 0,1 ou même à 0,05 œ dans le cas 
» de l’aimantation anhystérétique. 

À ces valeurs-limites correspond un accroissement de perméabilité 
— de 20 à 30 p. 100, c’est-à-dire un coeflicient de distorsion de 0,05 à 0,07. 
” C’est un maximum qu'il ne faut pas dépasser. 


É VARIATIONS DE & ET DE b. — De l’examen du tableau II il ressort 
- que aet b varient toujours dans le même sens. En général, ils croissent, 
passent par un maximum puis, en raison du changement de signe 
… de la magnétostriction, diminuent. 


LL. 


: Tastrau II 

F4 

fé Re 1 

à | Aimantation anhystérétique 
2 

4 à Te rl 

Ex kg/mm? b kg/mm? b ï 
‘ = a b = E 
- Lo? : 24 | 24 Û œ 


0,64 | 237037811080! . 0,6 |.250 481| 0,96| 524, 76 
Fer recuit oh 30 m 10,8 284 | 406.| 0,72| 10,8 | 384 630| 0,82] 615, 42 
(o, = 15kg/mm?) | 17,2 | 313 | 425 | 0,68] 17,2 | 399 | 630| 0,79] 637) 39 
23,6 | 133 | 46 | sa 23,6 | 150 71| 0,24| 2130| 31 


0,6 | 163 | 276 | 0,85 0,6 | 198 937 1,61 313 162 

; 2,5 | 169 | 304 | o,90| 5,1 | 340 | 1 640) 2,42] 208 143 
F Le 6 ne 5,1 267 | 812 | 1,56 8,9 | 294 185101,33 03771000 
. (5, = 4 kg/mm?) 76 |257 | 565 | 1,10 | 
“2 10,2 216 | 282 | 0,69 a 
# F ° 0,6 195 | 248 | 0,64 0,6 290 637| 1,10] 465 74 
2,5 | 192 |.230 | 0,59] 3,8 305 | 989] 1,25] 401,03 
: : ET Di ox |-205 | 0,54| 8;3 | 301 735| 1,22| 41r| 80 
j = el Fe c CAR Cr TE ILE | 
: (os, = 4kg/mm) | Le | 174 | 163 | 0,47 
É 12,7 _|-166 | 156 | 0,47 
4 
4 L'acier recuit 8 jours fait exception : il se comporte comme une sub- 
4 tance à magnétostriction négative si bien que a et b diminuent toujours. 


Ainsi qu’on le verra plus loin (chap. V), ce phénomène s’observe pour 
. des éprouvettes soumises au préalable à de PERLES tensions, ne si 
cette opération entraînait une saturation irréversible de la magnéto- 
striction positive. Dans le cas présent, on peut penser que les tensions 
internes créées au cours du refroidissement qui suit le recuit en sont 
” responsables. En particulier, celles qui se pradusent du fait rue + 
la magnétostriction, lors de l'apparition de a etpe spon Fe 
au point de Curie, ne peuvent être évitées, Or le point de Villari se situ 


OU CN Pas Se TR MON UE 


; 
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ici seulement à 3,5 kg/mm? (H; = 0,05 œ). Cette anomalie disparaît 

si l’on opère en présence d’un champ alternatif démagnétisant car 

laimantation anhystérétique ne dépend pas de l’histoire du matériau, 
La désaimantation sous tension entraîne toujours une nette augmen- 

tation des coefficients a et b. 


VarIATIONS DU RAPPORT b/2a. — L'évolution de ce rapport en fonc- 
tion de la tension indique que les phénomènes réversibles et irréversibes 
sont inégalement influencés. Le plus souvent (fer recuit 6 heures, acier 
recuit 8 jours) b/2a varie dans le même sens que a. Il est cependant pos- 
sible d’observer l'inverse. C’est le cas du fer recuit O h 30 mn dans le 
domaine des tensions où a est croissant, Une traction augmente ie1 la 
perméabilité sans accroître en même temps les pertes par hystérésis. 

D'un point de vue pratique on notera enfin que, si l’on connaît 
l'influence d’une tension sur le rapport b/2a, on peut prévoir inverse- 
ment l'influence de l'intensité du champ magnétique sur le coefficient 


Dre tit : à k I fou LS 
de sensibilité relative à la traction = (57). On vérifie en eflet que : 
Ü Le 


: ou RER . 
Quel que soit le signe de , la sensibilité à la traction est d'autant 


meilleure que l'intensité du champ est plus élevée s’il s’agit du fer 
recuit 6 heures ou de l'acier. Pour le fer recuit © h 30 mn, elle est meilleure 


; an . 0 
dans les champs faibles si: > O, dans les champs forts si 53 0 


ReLaTioNs ENTRE à ET b. — Lorsqu'il s’agit des variations de a et de b 
en fonction de la température, on admet la relation b = Ca” (21) (46). 
Dans le cas du fer n — 5/3. La valeur de nest pourtant fortement 
influencée par les impuretés, les traitements thermique ou mécani- 
que (26). Pour une traction, d’autres auteurs (2) calculent n = 3, ce 
qu'ils vérifient avec des échantillons de fer soumis à diverses tensions 


élastiques. Cependant, de la relation de Néel (voir p. 406) on déduit : 
Lt ASE Lo pate + 
De (a— 1); soit. r = 2{8 >) a condition que I/« reste 


pratiquement constant, 


Les valeurs de a et de b, rassemblées au tableau IL, vérifient approxi- 


mativement la relation b — Ca", tout au moins dans un domaine où 
ou 


3, garde un signe constant. On ne dispose pas de résultats en nombre 
suffisant pour déterminer avec précision la valeur de n, ceci nécessiterait 
une étude plus approfondie qui sort du cadre de ce travail. Toutefois. 
il semble que n varie suivant la nature de l’échantillon et le Ho 
d’aimantation réalisé : 0,5 < n < 4. Avec le fer recuit Oh 30 mnon. 
trouve n < 1, puisque alors, ainsi qu’il a été vu, b croît moins vite que a. 
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. En général, on ne saurait vérifier convenablement l'expression b = Ca”. 
- Comme je le montre au paragraphe suivant, 1/4 varie avec l'effort 
exercé. On ne détermine donc qu'une valeur moyenne de n, inférieure 
à 2 si 1/« diminue, supérieure à 2 si 1/« augmente. C’est pourquoi, dans 
le cas du fer recuit 6 heures (n — 1,8) ou de l'acier recuit 8 jours 
(n = 1,4) aimantés anhystérétiquement, alors que 1/x« varie peu (tant 


: : Aa 
que «a demeure eroissant, on a respectivement : 7 < 12 p. 100, 


Aa \ 

D 15 p. 100) nse rapproche de la valeur théorique 2. 

VariarioNs DE @ ET DE P,. — Le calcul de ces paramètres, dont la 

signification a été exposée plus haut (p. 406), s'effectue simplement à 
partir des valeurs de a et de b, relatives à l’aimantation anhystérétique, 
suivant 


+ I b 
Po — 0,59% 7 ; a TU la rte 


L En prenant par exemple, afin d'obtenir un ordre de grandeur, 
” J, — 1 720 gauss, on trouve les chiffres du tableau IT. 

P,, qui donne une idée de l’amplitude moyenne des perturbations, 
diminue après recuit et semble moins élevé pour le fer que pour l'acier. 
1/«, c’est-à-dire le nombre de minima de la fonction W}S contenus 
dans le parcours moyen des parois, varie en sens contraire. Ceci s’explique 
non seulement par un agrandissement des domaines, mais aussi par le 
fait que les minima sont plus rapprochés : les perturbations affectent 
seulement des petits volumes (40). 

Dans le cas de l'acier une traction modifie peu 1/«. De même pour 
Je fer recuit 6 heures, tant que la tension n’excède guère la limite élas- 
tique. S’ils’agit du fer recuit O h 30 mn, 1/« décroît constamment. On 
note (le fer recuit O h 30 mn excepté) une diminution de P, dans le 
domaine des tensions où « croît ; au-delà, une augmentation. 

L. Lliboutry (34), qui expérimenta sur des aciers soumis à des efforts 
élastiques, trouve, tandis que à croît, une diminution de l'opposition 
moyenne P, en même temps que 1/x varie peu. 

W. Jellinghaus et K. Janssen (25) calculent qu’une tension augmente 
le gradient énergétique moyen dont dépend la mobilité des parois, car 
le champ démagnétisant s'accroît. Une traction doit done diminuer la 
perméabilité initiale, dans la mesure où celle-ci est régie par le déplace- 


ment des parois à 1800 ; car, dans le cas des parois à 90°, la tension crée 
lle qu'exerce le champ et cet effet se 


ER CEE NAN 


Le 4 Léa à ee 


. une pression supplémentaire à ce 

— schématise par une diminution de l'opposition. Ainsi, la croissance de 
4 © IOFNL Q ; a © A 

» perméabilité s’explique par une prédominance des parois à 909 et par 
suite : lorsque a croît, P, devrait diminuer ; inversement lorsque & 
- décroît, PÇ, augmenter. 

a 5 ES see 1 k CRE sue 
+ C'est ce que je vérifie ici avec le fer recuit 6 heures et l'acier, et © est 
: sans doute le cas général ; mais à condition que I/x varie peu, car les 
“à 

4 

by 

* 
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déplacements de parois dépendent non seulement de l’amplitude des 


fluctuations, mais aussi de leur échelle (are RG (See FR Pour le fer recuit 
oh 30 mn par exemple, une tension de 17 kg/mm?, qui élève a de 60 p. 100, 
augmente P, de 20 p. 100 mais diminue 1/« de 50 p. 100. Aussi, dans 
ce cas, la variation de ce dernier paramètre est-elle la plus importante 
à considérer. 


Infliense d’un2 tension sur les pertes par courants de Foucault. — 
Puisque l’angle de pertes est une fonction croissante de la variable 
2? — r?r2u0f, on conçoit en première approximation, les autres facteurs 
qui interviennent étant supposés constants, que ses variations sous 
l'effet d’une tension seront parallèles à celles de la perméabilité initiale. 
Aussi observe-t-on, si la magnétostriction est positive, que : pour une 


fréquence donnée, la perméabilité réduite diminue lorsque la tension 


croît ; + même, l’application d’une tension déplace le maximum des 


courbes Ë * (f) vers les basses fréquences. Les phénomènes inverses ont 
0 


heu si la magnétostriction est négative. 


D'autre part, en ne considérant que les variations de u,, par suite 


de l’effet de peau magnétique la sensibilité relative à la traction est 
toujours d'autant meilleure que la fréquence est plus basse, 


* 


CONFRONTATION AVEC LA a — Les courbes représentant les 


variations des composantes à = ete # : de la perméabilité réduite en fonc- 


Nickel! brut 


() 0.5 1 NS EX ARE 0,5 I Saxe 


Fig. 2.— Courbes é (a*), Ÿ — à (tx) relatives à différentes tensions o. 
0 


(Les courbes théoriques sont Ra en trait plein). 
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tion de la fréquence ne suffisent pas pour caractériser l'effet d’une ten- 
sion, puisque leur position dépend en particulier de la valeur de 
Il est préférable de prendre comme variable le paramètre 2? = r?r?u60f 
“(les variations dues à la tension du terme or? sont complètement négli- 

geables devant celles de u), ce qui fournit une représentation univer- 
» selle, confrontable avec les courbes théoriques déduites du calcul pré- 

cédent. 


; : , RE : U 
Pour chaque échantillon étudié, je tracerai done les courbes = (as 


_ L 


_ Us . . . ; . je . CA 
(x?) relatives à différentes tensions. J’indiquerai également quelques 
S © 


’ Le ; Us . ; 
- caractéristiques : le maximum de Fa (sommet de dispersion), son ordon- 
* née et son abscisse, ainsi que la tangente de l'angle de pertes corres- 
» pondant ; le rapport p/p, et la constante de Jordan € ; la valeur de Y, 
 déduite de la comparaison des courbes expérimentales tg a«(x?) avec 
» celles qui sont calculées pour diverses valeurs de ce paramètre, afin 


d'essayer de chiffrer l'écart entre les pertes réelles et les pertes théoriques. 


Nickel. — Les résultats de cette étude, qui a été poursuivie jusqu’à 
2 MHz, sont schématisés par la figure 2. 
Pour de petites tensions, on note un léger excès des pertes : le som- 
* met de dispersion est un peu décalé vers les faibles valeurs de +?. Le 
traînage de Jordan est faible (e < 0,02), mais l'importance des pertes 
supplémentaires s’accroît avec la fréquence (à. 2 MHz y © 0,1). Ces 
anomalies sont corrigées par Le recuit et disparaissent pour des tensions 
suffisamment élevées. On observe la coïncidence des courbes théoriques 
» et expérimentales aveco — 3,2 kg/mm? (domaine élastique) dans le cas 
du nickel recuit, aveco — 10,2 kg/mm? (domaine plastique) dans le cas 
du nickel « brut ». Le rapport p/p, reste toujours très voisin de I. 
- En résumé, tant que les pertes sont peu élevées (tg à < 0,3), et sur- 
tout s’il s’agit des fils recuits, le comportement est pratiquement normal. 
Les anomalies signalées croissent avec la fréquence, mais sont corrigées 
par le recuit ainsi que par l'application d’une tension. 


jusqu’à 2 MHz dans le cas du 
imite supérieure 0,2 MHz 


M) 22 


d4 


Fer. — Les mesures ont été effectuées 
fer « brut ». Avec les échantillons recuits une Î 
est suffisante pour obtenir une dispersion notable. A ces der- 
niers (fig. 3) j'ai également étudié l'influence du mode d’aimantation, 

Le matériau « brut » présente des pertes inférieures à celles qu'ont 
calcule (p/p, — 0,9). Cette anomalie, qui se retrouve pour l’acier 
(l'allure des courbes ayant trait au fer « brut » est analogue à celles de 
la figure 4), semble caractériser l’état écroui : non seulement elle disparaît 
après un recuit de O h 30 mn, mais encore elle réapparaît si le métal ainsi 
traité est soumis à de fortes tractions. Ainsi, pour une tension 
Lo = 23,6 kg/mm? p/6, tombe de I à 0,8. 
Ce cas excepté, l'accord avec la théorie € 


"4 
3 
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st bon, au moins en deçà du 
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*<, Fer recuit 6h 


eue Hs (Xe) 


à 
Re 
To 


- 


aim. anhys. 1 
c=0,6 Kg/mm?o je aim. anhyst. 
6=10,8 xI0 Ÿ 5=0,6 Kg/mm£ o ji 
—_—- d=4Kg/mmê----—--- == 
à Ne 
5 + | 


0 0,5 L PETAX (8 0,5 1 DRE 


Dar : RSS : 
Fig. 3: — Courbes — Êz (æ°?), — (x) relatives à différentes tensions 0. 
Vo Lo 


Les courbes théoriques sont tracées en trait plein). 


sommet de dispersion (tg « < 0,6). Au delà, on note un excès des pertes 
qui croît avec la fréquence. Dans le domaine exploré, y < 0,1. La cons- « 
tante de Jordan est toujours négligeable (e < 0,01). La. réalisation 
d’une aimantation anhystérétique n'apporte aucune modification. 
On retiendra done surtout que seuls les échantillons recuits ont un 


NE 
Ho 

j 
0,5L025 /X’ 


1 Acier"brut” o=0,6 Kg/mm? s 
I Acier recuit 2j o =0,6 Kg/mm? o 
œ=2l 


0 1 2 3 x? 


Ue 
Fig. 4. — Courbes © == : (œ Va), - ri (2) relatives à différentes tensions o 
(Les courbes théoriques ve tracées en trait plein). 
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comportement normal, tout au moins pour tg « < 0,6. L’écrouissage 


Le 


entraîne une modification de structure telle que les pertes deviennent 
inférieures aux pertes calculées. 


Acier. — Il s’agit d’un acier assez riche en C et en Si (voir p. 500), 
d'où sa forte résistivité : 17,6 uœw.cm. Un recuit prolongé 2 jours la 
diminue peu (16,5 uo.cm). Il faut poursuivre ce traitement 8 jours 
pour parvenir à une résistivité de 10,6 go.cm, de l’ordre de grandeur 
de celle du fer. Ces impuretés doivent être maintenant en majeure partie 


- éliminées. 


; 


el 


aimantation anhysterétique 


0,5 


o=0,6 Kg/mm? o 
= " A 


) 0,5 L ISEXE 


é U. MTL : RES > 
Fig. 5. — Courbes = (æ?), = (x) relatives à différentes tensions 5, 


” 0 v 0 
dans le cas de l'acier recuit 8 jours. 
(Les courbes théoriques sont tracées en trait plein). 


Les mesures ont été poursuivies jusqu'à 2 MHz dans le cas des fils 
dans le cas des fils 


« bruts » ou recuits 2 jours (fig. 4), jusqu’à 0,2 MHz 


recuits 8 jours (fig. 5). 
Une anomalie par défaut des pertes observées distingue encore l'acier 


«brut » fortement écroui et le sommet de dispersion est décalé vers les 


fortes valeurs de +2. Ceci est un peu atténué par un recuit de 2 Jours 


(OPA s'élève de 0,7 à 0,8). Le traînage de Jordan est toujours faible 


(e < 0,02). La tension n'apporte aueune modification. 
it 8 jours se caractérise par un excès des 


Au contraire, l’acier recul 
pertes. C’est ce qui ressort de l'examen de la figure 5 ainsi que du tableau 


= sf» x : 
suivant où (2) 2, tg «, désignent respectivement ik 

Ho/S° re " 
_du sommet de dispersion et tg « correspondant. 


ordonnée, l’abscisse 


Î 
‘ 
4 Pur 4 
CA 
+ + FWrr 
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L'anomalie varie dans le même sens que la perméabilité : une tension 
réduit l'excès des pertes si l'échantillon n’est pas désaimanté (on a ic, 
comme il a été dit, À < 0) ; elle l’accentue d’abord avant de le réduire 
ensuite, dans le cas de l’aimantation anhystérétique. L'écart avec la 
théorie semble s’accroître avec la fréquence, au moins en deçà du som- 
met de dispersion. Le traînage de Jordan varie selon les cas : € < 0,07. 


| | | Aimantation anhystérétique 


. EEE Vrihsses Lei 
2| kg/mm | | > 
Se PU (£) la, ltæx | © |p/pa 
| f\po/ | © | Û | Ho EX 7 
| | | | | 
| | ET À | | | 
| | | | > | | | 
EE A M 0,34 | 0,50 | 0,55| 0,05| 1,54! 0,6 | 0,34 | 0,45! 0,55, 0,05| 1,54} 
Acier recuit 8 j 3 cs o,55 | 0,55, 0,02! 1,46| 3,8 0,34 | 0,35| 0,55| 0,07| 1,92 
(o, — 4 kg/mm!) 3 | 0:34 55 55! | | | 
E 4x8 | 8,9 |0,36 | 0,60 9,58] 0,01| 1,33, 8,3 | 0,36 | 0,45) 0,58) 0,03 1,69 | 


Les valeurs de (2) et de tg «, sont un peu inférieures aux chiffres « 
ne Ne vi 

théoriques (respectivement 0,375 et 0,62), mais la valeur de ( est » 
normale (0,61). Or le déplacement du sommet de dispersion vers les F 
faibles valeurs de x? devrait s'accompagner d’une augmentation de son 
ordonnée. Cette contradiction peut s'expliquer en supposant que u ne 
reste pas identique à la perméabilité initiale u, mais diminue avec la 

| 

- 


Ü U U 
1 Pi ? F2 
A re re = Ve 


fréquence, d'où : — : 
£ Po a A FE 


et x’{(uo) > x?(u). Ainsi les courbes 


ù ù 


Uo £ . . . - Ets 4 
ue), rà (x?) se déduiraient de celles qui sont tracées ici (4 = py) par 


une translation dans le sens des ordonnées positives puis dans le sens | 


a ifttlats 


des abscisses négatives. Ce n’est que pour que ces deux opérations se 
compensent. 

A condition d'admettre qu'après ce recuit très prolongé les domaines 
se sont beaucoup agrandis, on peut penser à une dispersion de x due 


aux Courants de Foucault microscopiques : il faudrait pour obtenir 
pu (us) : ; ; : ; En e ; 
un. 09 (chiffre expliquant l'écart signalé) une épaisseur de domaine 


l = 30 microns, 


En résumé, on note de fortes anomalies des pertes par courants de | 
Foucault : par défaut pour l'acier « brut » ou reeuit 2 jours, par excès 
pour l'acier recuit 8 jours. Dans ce dernier cas il faut sans doute tenir 
compte de l'influence des dimensions des domaines, c’est ce qu’indique 


la rapide obtention du sommet de dispersion (9). Il faudrait le confirmer 
dans une étude ultérieure, par exemple au moyen des figures de Bitter. 
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_ De plus, en opérant sur des fils amincis par polissage électrolytique, 

on devrait, si l'hypothèse formulée ci-dessus est juste, obtenir un excès 
des pertes d'autant plus marqué que les dimensions des domaines 
deviennent comparables au diamètre du fil. 


CHAPITRE IV 


Influence d’une tension sur la résistance électrique 
et sur la perméabilité magnétique du nickel. 


Ou bien la traction est effectuée d’une manière continue et croissante : 

- on a les courbes AR(6), u(o) représentant les variations de résistance et 

de perméabilité en fonction de la tension effectivement appliquée ; ou 

» bien l’on revient toujours à la tension initiale avant d'exercer une ten- 

sion plus importante : on a Les courbes AR,(6), (w)0(0) représentant les 

… variations de la résistance et de la perméabilité, mesurées après sup- 
» pression de la tension. 


EL AR À AL 
(().107%)|(mm/60) 


Nickel recuit 


4 Nickel" brut” 


. Te 0 Cp CR 15 t(m) 0 5 5 10 15 t(m) 


Fig. 6. — Influence d'une tension sur la résistance électrique du nickel. 


L. Courbe AR(0) ; II. Courbe AR, (0) ; III. Courbe Al,(0). 


S 
; 


Résistance électrique. — Les courbes AR(6), AR(6); ainsi que la 
caractéristique allongement résiduel-tension Al,(o) qui permet de défi- 
à hir les domaines élastique et plastique, sont rassemblées à la figure 6. 


Course AR(o). — Lorsque la tension croît, la résistance électrique 
se + . . A , 
. diminue d’abord, passe par un minimum, puis eroit de façon d’autant 
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plus marquée que pour des tensions plus élevées apparaît le fluage. 
La diminution maximum de résistance observée est de l’ordre de 
grandeur des valeurs signalées par d’autres auteurs. On trouve 11 : 
0,5 p. 100 pour les fils « bruts », soit une diminution de résistivité de 
0,6 p. 100 ; de 0,2 à 0,4 p. 100 pour les fils recuits, soit une diminution 
de résistivité de 0,25 à 0,45 p. 100. La variation de résistivité est déduite 
È AR Ao Al 
de la formule classique : 5 = + (1 + 2v) + 
Poisson v = 0,31 (49). 
La tensiono , relative à ce minimum, est mieux définie. Elle s'élève 
à 11 kg/mm? dans le cas des fils « bruts », c'est-à-dire dans le domaine 
des faibles déformations plastiques (& = 0,3 p. 100). Elle correspond 
à la limite élastique, 10,5 kg/mm?, s’il s’agit des fils recuits. 


avec le coefficient de 


RéversiBiL1TÉ. — [Il n'existe aucun domaine de réversibilité: lorsqu'on 
annule la tension, la résistance ne revient pas à sa valeur initiale. Les 
courbes AR(0) et AR, (0) (I et II sur la figure 6) sont analogues. 

En l'absence de déformations plastiques, cette hystérésis est à rappro- 
cher de la magnétorémanente (15). Son origine n’est pourtant pas uni- 
quement magnétique, car même dans le domaine de réversibilité de la 
perméabilité (nickel recuit) on observe une légère hystérésis (< 0,1 p. 100). 
La désaimantation longitudinale reste sans effet. 


INFLUENCE DES TENSIONS PRÉALABLES. —- Tant que l’eflort exercé 
au préalable n'excède pas o,, le minimum de résistance se situe à cette 
valeur. S'il est plus élevé, le minimum se déplace vers les fortes tensions, 
il a lieu pour une tension un peu inférieure à celle qui a été exercée et 
coïncide avec la nouvelle limite élastique. 

Dans tous les cas la diminution de résistance est moindre. Ainsi, 
avec des fils étirés plastiquement (e, © 0,8 p. 100), on trouve que R 
diminue seulement de 0,3 p. 100. Le comportement des types « brut » 
et recuit est devenu identique après une déformation plastique impor- 


tante. Îl en est de même au point de vue mécanique (E — 18 500 kg/mm? : 


dans les deux cas) et, ainsi qu’on le verra, quant à la perméabilité 
magnétique. 


SITUATION DU MINIMUM DANS LE DIAGRAMME ALLONGEMENT-TENSION. 


, . Ê CR . . . . | 
L’obtention du minimum de résistance n'indique pas qu’on soit- 


parvenu à l’état de saturation défini précédemment (p. 499). En théorie, 
avec B D 3:08. 107? (15), on aurait (Ab/e) { = — 1 p. 100, valeur 
qui n'est ici Jamais atteinte, D'ailleurs pour des tensions c > o, la per- 
méabilité continue à diminuer. Il y a lieu d'envisager : ù 

—— une augmentation de résistance, phénomène commun à tous les 
métaux, due en partie aux modifications de la forme géométrique, en 


artie à TOI ésistivité 1 à. 
p un accroissement de la résistivité. D’abord proportionnelle à 


la tension ine élasti 1 1 
dans le domaine élastique, cette augmentation de résistance 
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| devient de plus en plus rapide au fur et à mesure que les déformations 
- plastiques interviennent ; 


_— une diminution de résistivité, liée à la magnétostriction négative 
du nickel, qui se ralentit en même temps que la tension croît et tend 
vers une valeur limite (saturation). 


Le minimum des courbes AR(o) traduit évidemment un équilibre 


“entre ces deux processus, son amplitude dépend de leur importance 
£ mutuelle à cet instant. Comme la saturation n’est atteinte que pour des 
’ tensions élevées : 50 kg/mm? (15), il est vraisemblable que le processus 

magnétique reste toujours prépondérant à l'intérieur du domaine 
élastique. C’est ce qu’on observe 1c1 où 6, est inférieur à 10,5 kg/mm?, 


- Par suite, lorsque le passage du domaine élastique au domaine plas- 


N 
\ 


ANA ACEEX 


PA NUENENT 


dE Éd 


| obtient ainsi directement la perméa 


«brut». D’un échantillo 


Se 


x de De à dd! 


tique s’effectue brusquement, c'est le cas des fils recuits ou déjà étirés 
plastiquement, il en résulte un soudain accroissement de la résistance 
électrique et le minimum coïncide pratiquement avec la limite élastique ; 


> ilse trouvera un peu décalé vers les valeurs plus élevées de la tension si 
> Ja déformation est plus graduée (fils « bruts »). 


ANNULATION DE LA TENSION EXERCÉE. — Dans ce cas il doit se pro- 
duire une diminution de résistance proportionnelle à la tension rési- 
duelle en même temps qu’une augmentation liée aux variations d’aiman- 
tation, qui devient prépondérante dans le domaine des faibles tensions, 


C’est pourquoi la résistance reste d’abord pratiquement constante avant 


de croître ensuite. 


Perméabilité magnétique. — Les mesures ont été effectuées en pré- 
sence d’un champ de faible amplitude (H, = 0,07 œæ) et de fréquence 
10 kHz. Done, d’après les résultats de l’étude exposée au chapitre Hi, 
en l'absence de pertes par hystérésis et par courants de Foucault. On 
bilité initiale. 


Course polo). — Elle est représentée sur la figure 7. Je rappelle 
qu'onia. Up 1 — K(C — Co)f = 1okHz (voir p. 505). 

Les résultats obtenus montrent qu’à une tension donnée, supérieure 
à toutes celles qui ont déjà été exercées, correspond une valeur parfai- 
tement définie de la perméabilité, indépendante du mode d’établisse- 
ment de la tension. Que l'on soumette le fil à une traction continue et 
croissante ou que l'application d'une tension supérieure soit précédée 
d’un retour à la tension initiale, on a une courbe unique, caractéristique 


de l’effort appliqué. 
Lorsque la tension croît, Lo 


diminue suivant deux processus : 


décroît plus faiblement que ne le 
dans le cas du nickel 
si peut-on obser- 


34 


3 2 

= de 69 à Su — 10 kg/mm”, Lo 
prévoit la théorie, ceci étant surtout marqué 
n à l’autre p, diffère un peu, aus 
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ver dans cette région plusieurs courbes relatives aux divers fils essayés, ! 
i e . . 2 , 
mais d’allure évidemment identique. Ces divergences s annulent pour 
° 7 Sp ; . : . 
—— à partir de ou, lo décroît proportionnellement à 1/6 suivant la 
relation de Becker-Kersten : (9 — 1)6 = 4rQ (voir p. 494), qu'il 
s’agisse du nickel « brut » ou du nickel recuit. Des mesures abso- 
É ê [1 
__ 315 +20 : 
D: lues permettent de calculer C. Je trouve : t—I1= 5 , Soit 
C = 25 + 1 kg/mm?. En théorie, avec J. — 490 et À = — 3,4.107, = 
C = 24 kg/mm?. 


(C-Colpuf 
f=10Khz 


reversibilite magnetique 


rever sib1 mecan 


courbes (bol, (0) 


#l 0 5 où 10 15 tim) 0 5 op 10 han 


Fig. 7. — Influence d’une tension sur la perméabilité magnétique du nickel. 
LE I. Fils recuits ; IL. Fils «bruts». 


La caractéristique ou se situe dans le domaine des faibles déforma- 
tions plastiques (es — 0,3 p. 100) dans le cas des fils « bruts ». Elle. 
coïncide presque avec la limite élastique dans le cas des fils recuits. 

S1 l’on revient à la tension initiale, 4, croît suivant un processus 
commun à tous les échantillons étudiés, recuits ou non. Cette courbe 
«retour » ne vérifie plus la théorie, elle se décrit immuablement si l’on 
effectue des tractions ultérieures, pourvu qu’elles n’excèdent pas celles 
qui ont été réalisées précédemment. 


RÉVERSIBILITÉ MAGNÉTIQUE. — Un domaine de réversibilité na pu 
être observé que dans le cas du nickel recuit, De l'examen des courbes 
(o)ots) (Hg. 7) il ressort qu'une tension inférieure à la limite 
64 = 14 kg/mm? ne produit aucune modification irréversible. Cette 
caractéristique 6,, se situe dans le domaine des faibles allongements 
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plastiques (e5 © 0,03 p. 100). On ne peut donc pas conclure à l'identité 
des domaines de réversibilité mécanique et magnétique (27). C’est seu- 
"lement au-delà d’un certain seuil qu'une déformation permanente 
entraîne une modification de structure magnétique, caractérisée par 
« une diminution de la perméabilité. 


(C-Co)puF 
f= 10KHz 


_ Pari 


Nickel “brut” 


75 


à 
7 
k 


Eu 
1 
Q 


ie es Le 
STE 


dt bi ii à 0 


0 5 10 15. t(m) 
Fig. 8. — Courbes 40(0) : 

relatives à un fil soumis à diverses tensions préalables 0. 

+ courbe en trait plein correspond à l’état initial du métal, avant ce 


_ traitement). 


Dans le cas du nickel « brut », la perméabilité mesurée après suppres- 
sion de l'effort croît, passe par un maximum pOur 6 Ou et dimi- 
mantation longitudinale du matériau sous ten- 
dans le domaine plastique 


ns 
1 +} . # . 

- nue ensuite. La désai 
sion est inefficace. Ce maximum a lieu 
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(Ne 0,1 p. 100). J’ai pu observer un tel comportement également avec 
des fils d’une autre provenance. Il semble dû à une structure très Impar- 
faite qui s'améliore non seulement sous l’effet d’un recuit, mais aussi 
sous l'influence de tractions. Ainsi, un fil « brut » ayant déjà supporté 
une tension de 14 kg/mm? présente une perméabilité qui s'élève à plus du 
double de sa valeur initiale. Ce comportement anormal explique la 
faible diminution de perméabilité produite par une petite tension 
(o < ou). 


INFLUENCE D'UNE TENSION PRÉALABLE. — Le tracé des cycles suc- 
cessifs (0) correspondant à un effort maximum de plus en plus impor- 
tant (fig. 8) permet de préciser l'influence du traitement mécanique 
antérieur, susceptible d'augmenter la valeur des caractéristiques ou 
eo: 

Une tension préalable, supérieure à 6, (nickel « brut »), réduit le 
domaine de validité de la théorie de Becker. Elle définit sa limite supé- 
rieure. Ceci s’observe aussi dans le cas du nickel recuit, mais au-delà 
du domaine de réversibilité (o > ou). 

Comme, à condition de ne pas dépasser la tension précédemment 
appliquée, la courbe u,(0) se décrit ensuite réversiblement, 1l est pos- 
sible de reculer la limite de réversibilité magnétique en exerçant une 
tension préliminaire supérieure à 6,, (nickel recuit), ou même de créer 
un domaine de réversibilité délimité par l'effort antérieur (nickel 
« brut »). Toutefois dans ce dernier cas la réversibilité n’est parfaite 
que si l’on effectue une désaimantation simultanée, surtout s’il s’agit 
de faibles tensions. | 

On remarquera enfin qu'après une déformation plastique mettant 
en jeu un effort à la fois supérieur à 6, et à 6, ces caractéristiques 
coïncident avec la nouvelle limite élastique définie, elle aussi, par la 
tension exercée au préalable. 


LES TENSIONS INTERNES. — [évaluation des tensions internes dans 
le cadre de la théorie de Becker (je rappelle qu’on aiei: (49 — 1)o, = 205 
donne respectivement 2,5 et 6,2 kg/mm? pour les échantillons recuits 
(Ho — 85) et « bruts » (u9 = 35). Ces valeurs sont bien supérieures à 
celles qui sont dues à la magnétostriction : (6), — ÀE, de l’ordre 
de 0,5 kg/mm?. La perméabilité des types examinés est inférieure à 


rh 


en 


celle de ceux qui ont été étudiés par Kersten (250 à 270). Elle n’est . 


cependant pas anormalement basse et divers auteurs (50) (59) signalent 
des valeurs du même ordre qu'ici. 


Les résultats exposés ci-dessus conduisent à penser qu’une tension 
extérieure, pourvu qu’elle n'excède pas 14 kg/mm?, n’augmente pas les 


tensions internes préexistantes (nickel recuit) ou même les diminue 


(nickel € brut »). Il est possible dans ce dernier cas que les tensions 


internes initiales se répartissent sous l'effet de la tension d’une manière | 


plus uniforme, ce qui se traduit par une diminution du taux global Oÿ. 
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DoMaAINE DE VALIDITÉ DE LA RELATION (jy — 1)o — Cte. — En 
accord avec Kersten on remarque que le recuit ne modifie pas les valeurs 
de la constante C et de o,: Cependant o, dépend quand même de l’his- 
toire du matériau. Ainsi, Je n'ai pu vérifier cette relation avec des fils 
recuits d'une autre provenance, bien que soumis à une tension de 
30 kg/mm? (2 fois supérieure à la limite élastique). On a vu d’ailleurs 
pour les fils étudiés iei que des tensions préalables extérieures au 
domaine de réversibilité augmentaient 6,. Ceci expliquerait pourquoi 
un matériau déformé plastiquement ne vérifie plus la théorie dans les 
conditions où 1l la vérifiait avant ce traitement, ainsi que l’a observé 
Brockhouse (8). 

On sait, par hypothèse, que la théorie n’est valable que si, non seu- 
lement l'énergie magnétocristalline peut être négligée, mais encore le 
rapport c/o, est suffisamment élevé. D'autant plus petites seront les 
tensions internes, d'autant plus faible sera o4. C’est pourquoi avec 
des échantillons tels que 6, —0,8 kg/mm? Kersten détermine 
oy — 4 kg/mm?, tandis que présentement pour 6, — 2,5 kg/mm? (fils 
recuits) je trouve 6, — 10 kg/mm?. Il faut donc des tensions 4 à 5 fois 
supérieures aux tensions internes. 

Les méthodes d'examen aux rayons X, de même que les méthodes 
magnétiques, s'accordent pour admettre que les tensions internes créées 
par une traction plastique représentent le quart de la tension appli- 
quée (44). Il est par suite normal de constater que la nouvelle limite ou 
coïncide avec la charge précédemment supportée. 


UrrziSATION D'UNE FRÉQUENCE OU L'EFFET DE PEAU NEST PLUS 
NécriceaBze. — Les fils « bruts » et recuits ont également été expéri- 
mentés à 200 kHz où les résultats exposés au chapitre II laissent pré- 
voir initialement (o = 69) tg « — 0,25 pour le métal «brut », 0,35 pour 
le métal recuit. 

Puisque les variations de l’angle de pertes sont parallèles à celles de 
la perméabilité initiale, il est normal de constater l’analogie des résul- 
tats obtenus à cette fréquence avec ceux qui viennent d’être décrits. 
C’est ce que montre, par exemple, la figure 9 relative au nickel recuit. 

En particulier : les valeurs de y, de p, et de tg « ne dépendent pas du 
mode d'établissement de la tension ; la réversibilité est liée à celle de 5; 
elle ne s'obtient qu'après traitement thermique. 

On notera enfin que, puisque le comportement du matériau vérifie 
bien les équations de Maxwell (pas d’anomalie des courants de Foucault, 
traînage de Jordan négligeable) en basse fréquence (tg x < 0,3) et pour 
des tensions o > 10 kg/mm?, il est possible dans ces conditions de pré- 
voir la valeur de l'angle de pertes si l’on connaît 44(o). Le caleul donne, 
avec lés notations habituelles, et en négligeant les variations de résis- 

15 
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tance car AR < Au, tg a(o) — Fes + #5), ROBES x 
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RER ; Re. 
C'est ce qu'on vérifie ici, à 200 kHz et pour 6 2 10 kg/mm?, avec 
K — 1,69 (nickel « brut ») ou K = 1,72 (nickel recuit). 


réversibilité magnetique 
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100 I courbe pt, (0) 
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: RE  —— 
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LR Fig. 9. — Influence d’une tension 


Er sur la perméabilité magnétique complexe du nickel recuit. 


CHAPITRE V 


Influence d’une tension sur la résistance électrique 
et sur la perméabilité magnétique du fer et de l'acier. 


Dans le cas des fils « bruts », d’une part l'appareil de traction ne per-" 

13 met pas d'exercer des efforts suffisants pour dépasser la limite élastique, 

d’autre part les variations de perméabilité dans ce domaine de tensions 

d sont pratiquement nulles. Aussi, les résultats décrits ici concernent 
seulement des échantillons recuits. Ils seront schématisés, comme pour 
le nickel, soit par les courbes AR{0), (6) qui expriment les variations 

. de résistance et de perméabilité en fonction de l’effort appliqué, soit 
par les courbes AR,(6), (4),(0) relatives aux fils détendus. 


Résistance électrique. — Les courbes AR(6), AR,(6), Al,(o) corres- 
. pondant aux divers types étudiés sont représentées à la figure 10. 


DE Courses AR(6). — La résistance croît proportionnellement à la 
à tension tant que celle-ci demeure élastique. Ensuite, une déformation 
È plastique entraîne une augmentation beaucoup plus rapide. La propor- 
ie 
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* tionnalité entre l'augmentation de résistance et l'allongement se vérifie 
- bien. 
Cependant, l'acier recuit 8 jours, qui se comporte comme une sub- 
“stance à magnétostriction négative, fait exception. Comme dans le cas 
du nickel la résistance décroît d'abord, atteint un minimum, qui se 
situe un peu au-delà de la limite élastique, et ne croît que pour des 
tensions plus élevées. 


| où sie": © ge 


F, = 

=. (a) 5 CE 10 t(m) 0 Ly2 Le) t(m) 
= AR |A AR|AL 
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À Fig, 10. 

4 Influence d’une tension sur la résistance électrique du fer et de l'acier. 


I. Courbe AR(0) ; IT. Courbe AR(6) ; III. Courbe Al,(o). 
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SENSIBILITÉ À LA TRACTION. — Elle peut être évaluée par le coefficient 
Ao/e Ap/e  AR/R 


At (29) qui s'exprime au moyen de : ai — EU (I . 2v). En 
prenant pour valeur du coeflicient de Poisson 0,28 (49), je trouve 
alors : 2 0,4 pour le fer recuit Oh 30 mn et l'acier recuit 2 jJours,0,5 +0,2 
pour le fer recuit 6 heures. Seul ce dernier résultat est en accord avec 
la valeur 0,44, indiquée dans un récent travail (1955) par G. C. Kuck- 
zynski (29), et qui concerne des fils ((3 226 u) de fer recuits. Il semble 
donc que les impuretés rencontrées habituellement élèvent beaucoup 
la valeur de ce coeflicient. On remarque en outre, dans le cas du fer 
recuit seulement 0 h 30 mn ou de l’acier, un net changement de pente de 
la droite AR(AI) : à partir d’une déformation à laquelle correspond un 
allongement résiduel &, © 0,1 p. 100 la sensibilité à la traction est beau- 
coup diminuée. 


RéversisruiTÉ. — Il n’existe aucun domaine de réversibilité. Dans 
le cas général une traction préalable augmente la résistance et les cour- 
bes AR(6) et AR, (6) (fig. 10) ont une allure analogue. Comme la sensi- 
bilité à la traction n’est pas modifiée par un effort exercé antérieure- 


ment, on ne saurait obtenir une courbe AR(06), continue, que si la: 


tension est appliquée d’une manière uniforme et progressive. Îl en est 
de même de la courbe u(o). 

Cette hystérésis ne s’explique pourtant pas uniquement par le magné- 
tisme des échantillons, qui n'intervient pas le plus souvent. Si la désai- 


mantation longitudinale du fil tendu permet d'obtenir un domaine 


de réversibilité magnétique, elle ne suffit pas pour annuler la rémanence 
de la résistance électrique. Comme on l’a déjà constaté pour le nickel, 


il existe une irréversibilité propre aux phénomènes relatifs à la condue- 
tibilité électrique. 


| INFLUENCE DES TENSIONS PRÉALABLES, — La pente de la droite AR(o) 
n'est pas modifiée par le traitement mécanique antérieur. En effet, 
tant qu'aucune déformation plastique n'intervient, les variations rela- 
tives de résistance se schématisent par une droite unique. De plus, 
comme l’écrouissage recule la limite élastique, une tension préalable 
supérieure à 6, augmente d'autant le domaine de proportionnalité entre 
l’accroissement de résistance et la tension. Ces faits sont illustrés par 
exemple, par le comportement du fer recuit 6 heures (fig. 11). 

se Û ; : 

see a cs  . Re Jours, on constate que l'allure 
Ru coup modifiée. Pour de petites tensions préa- 
. » Inférieures à celle qui correspond au minimum (6 kg/mm?), une 
décroissance initiale s’observe encore, Avec des efforts antérieurs plus 
élevés, en même temps que la diminution de perméabilité anormale- 


ment rencontrée ici disparaît, la courbe AR(6) présente une allure cons- 
tamment croissante, 
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Fig. 11. — Courbes — (o) 


relatives à un fil soumis à diverses tensions préalables Ge: 


- (La courbe en trait plein correspond à l'état initial du métal, avant ce traite- 


ment). 


INFLUENCE DES VARIATIONS D'AIMANTATION. — Dans le cas général 


(fer, acier recuit 2 jours) elle est pratiquement inexistante. En effet, 
ique une croissance linéaire de Ja résis- 


on note dans le domaine élasti 
tance comme s’il s'agissait d’un métal non magnétique, alors que l’aug- 


mentation de perméabilité rencontrée devrait s'accompagner d’un 

accroissement supplémentaire. De plus, comme on le verra plus loin, 

… l'allure des courbes u(o) dépend beaucoup des traitements mécaniques 

antérieurs, mais celle des courbes AR(o) n’est pas modifiée. 

Au contraire, s’il s’agit de l’acier recuit 8 jours, une tension entraîne 

non seulement une diminution de la perméabilité, mais aussi une décrois- 
sance initiale de la résistance. Or, si ce comportement magnétique anor- 
lable suffisante ou bien de 


mal disparaît par suite d’une tension préa 
la désaimantation sous tension, le minimum de résistance ne se ren- 


contre plus. 

Ces résultats s'expliquent en tenant compte du fait que les varia- 
tions de résistance, ainsi qu'ilest admis (22), Se produisent presque exclu- 
 sivement lorsque prédominent les processus de rotation. Aüinsi, tant 

dérants, c’est, comme il a 


_ que les déplacements de parois sont prépon 
été vu au chapitre premier le cas du fer et des aciers, au moins tant que 


la magnétostriction reste positive ou est faiblement négative, les modi- 


. fications d’aimantation n’influent pas sur la résistance électrique. Mais 
: J’existencg d’une magnétostriction négative implique que l’aimantation 


3 
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s’écarte de la direction privilégiée (100) à laquelle est associé le coefli- 
cient Aygo positif. Les processus de rotation ne sont alors plus négli- 
geables, ils s’accompagnent d’une diminution de résistance observable, 
pour l'acier recuit 8 jours comme pour le nickel, lorsqu'elle n’est pas 
encore masquée par l’augmentation due aux déformations plastiques. 


ANNULATION DE LA TENSION EXERCÉE. — Lorsque la tension décroît, 
on assiste aux phénomènes inverses : la résistance diminue proportion- 
neflement à la tension résiduelle, Dans le cas de l’acier recuit 8 jours on 
observe une augmentation de résistance, qui traduit l'influence magné- 
tique. 


Perméabilité magnétique. — Sa détermination a été réalisée au moyen 
d'un champ de faible amplitude (H, = 0,07 æ) done, comme on l’a vu 


aimant. anhystérétique 
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Fig. 12. 
Influence d'une tension sur la perméabilité magnétique du fer recuit oh 30 mn. 
I. Courbe u(0) ; II. Courbe (&)o(o) 


+ Spre LT, dans le domaine de Rayleigh ou même en l’absence 
YStérésis (acier recult 2 jours), et à une fréquence telle que l'effet de 
peau soit négligeable : 1,2 kHz (fer, acier recuit 8 jours), 10 kHz (acier 
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recuit 2 Jours). Les courbes habituelles u(0) et (4),(o), relatives ou non à 
une aimantation anhystérétique, sont représentées sur les figures 12, 13, 
14 et 15 pour les divers types examinés. 


EN RRE (C-Colpur (C-Co)ppF 


aimant. anhystérét. 
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Fig. 13. 
Influence d’une tension sur la perméabilité magnétique du fer recuit 6 heures. 


I. Courbe (0) ; II. Courbe (u),(0). 


Course u(o). — Le matériau n’est pas désaimanté., — Contrairement à 
ce qui a été dit pour le nickel, la valeur de la perméabilité dépend du 
* node d'établissement de la tension. Pour obtenir une courbe p(6), 
continue, il convient d'exercer l'effort d’une manière uniforme et pro- 
 gressive. On distingue alors généralement deux régions : 


— de 69 à Guy, la perméabilité croît et atteint un maximum POUr y ; 
__ au delà de 64, u décroit. Cette diminution est très rapide (fer 
 recuit 6 heures), parfois même très brutale (fer recuit O h30 mn): dimi- 
- nue de 30 p. 100 lorsque s’élève de 22,5 3124 kg/mm? : ailleurs (acier 
” recuit 2 jours) elle s'effectue d'abord lentement, ensuite brusquement à 
partir d’une tension 6, qui traduit pratiquement l'apparition du fluage. 


\ 
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Fig. 14. 
Influence d’une tension sur la perméabilité magnétique de l'acier recuit 2 Jours. 


I. Courbe u{0) ; II. Courbe (u),(0). 
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Fig 15: 
Influence d’une tension sur la perméabilité magnétique de l’acier recuit 8 jours. 


L. Courbe p{0) ; IT. Courbe ()o(5). 
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| L'acier recuit 8 jours se comporte comme si la magnétostriction 
“positive était saturée par les tensions internes préexistantes : on note 
seulement une diminution de y, plus rapide au-delà de 6... 

Dans tous les cas, lorsqu'on supprime l'effort, on observe une crois- 
sance, ensuite une diminution de la perméabilité. Le maximum ne se 
citue pas aux mêmes valeurs de la tension qu'au cours de la traction. 
Aimantation anhystérétique. — Ce mode d'aimantation permet d’'éh- 
- miner l'hystérésis purement magnétique (25). L'amplitude du champ 


! 


“démagnétisant doit être au moins égale à celle du champ équivalent à 


$ 
2 


« = 
ma tension exercée, c'est-à-dire H rs (voir p… 495). Soit, avec 
Aoe — 1,95-10 * et J. — 1720, H(œ) = 1,7 c (kg/mm?). Le champ 
H — 50 &, utilisé ici, est donc équivalent à une tensionc — 30 kg/mm°, 
toujours supérieure à la limite élastique des échantillons étudiés. 

… On obtient alors une courbe u{o) qui ne dépend absolument plus du 
mode d'établissement de la tension. Deux régions se distinguent encore 
À de part et d'autre du maximum, mais la caractéristique 6,, ne peut être 
mise en évidence que lorsque le recuit est le moins prolongé : fer recuit 


SNS 


à 

# 

4 Tasreau III 

; 

| | Aimantation anhystérétique 
2 - Pas | | | | Fe 
En | (eo) (60). | | ( 

% kg/mm? Sy (&oo 64 |(Eolo | c [So Sul Ou Ê 0/6, 

A | kg/mm? p. 100 kg/mm°\p. 100/kg/mmèp. 100 kg/mm* pP- x09 
: | | | | | | L 

E | | | | 

E | | | 

L Ferrecuitoh3om.| 15 | 22 OT D les — 16 o,01 | 22 0,7 
EuITFer recuitéh. | EN 6 !o,07 — | — 5:5 | 0,04 es —- 

Acier recuit 2] «| 26 | 19 | ge Llro;07 [019.2] (35 RAS 

_ || Acier recuit8j . 4 | — | — | 6 |o,os 35 | |  — — 

- ù | | 


a croissance initiale de la perméa- 


0h30 mn, acier recuit 2 jours. De plus, 1 ‘ 
st obtenu pour une tension moins 


» bilité est plus rapide et le maximume 
élevée, C’est ce que montre le tableau III où sont rapportés, outre les 
» valeurs de oc, et de 64, les allongements résiduels (So)sy et (£o)s,, qu'entrai- 
nent ces tensions, afin de les situer dans le diagramme des déformations. 

Enfin, l’'anomalie qui caractérisait l'acier recuit 8 jours a disparu. 
…_ Ces résultats s'expliquent par l’action du champ démagnétisant qui 
» aide au déplacement des parois vers leur position d'équilibre, d'où une 
_ croissance plus rapide de u, et qui permet d'éliminer l'influence de 
l’histoire du matériau. Une tension préalable, non suivie d’une désai- 
mantation, a des effets tout à fait contraires. 
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Lorsque la tension décroît, on observe une augmentation immédiate 
de la perméabilité qui diminue ensuite constamment. 


SITUATION DU MAXIMUM DE PERMÉABILITÉ DANS LE DIAGRAMME DES 
DÉFORMATIONS. — Une déformation plastique entraînant toujours une 
diminution de perméabilité (c’est ce-que je vérifie dans tous les cas si 
€) > 0,7 p. 100), on peut penser que la croissance de correspond au 
domaine élastique et qu’ensuite sa diminution sera d'autant plus rapide 
que la déformation se généralise (12). L'expérience montre pourtant 
que pour les aciers le maximum précède la limite élastique (25) (30) (31). 
En fait, la courbe (0) n’est pas uniquement déterminée par le diagramme 
des déformations. D’une part on sait que la position du point de Villari 
dépend de l'intensité du champ. D’autre part, même si ce champ est 
suffisamment faible pour que son action soit négligeable devant celle 
de la tension, d’autres facteurs interviennent, liés à l’état du métal. 
L'influence des champs démagnétisants internes est d’autant plus à 
retenir qu’on s'approche du maximum et que le rôle des parois à 1802 
devient prépondérant, elle est susceptible de diminuer la perméabi- 
lité (25). Le traitement mécanique antérieur, même s’il n’en résulte 
aucune déformation résiduelle, modifie d’ailleurs, ainsi qu’on le verra, 
l’allure des phénomènes. 

C’est pourquoi, afin que les résultats soient le plus possible indé- 
pendants de l’histoire des échantillons, 1l faut que la détermination de 
la perméabilité, réalisée au moyen d’un champ de très faible intensité, 
soit précédée d’une désaimantation. Dans ces conditions, on a vu au 
paragraphe précédent que : 


— pour l’acier, le maximum précède la limite élastique, il s’en rap- 
proche après un recuit très prolongé ; 

— pour le fer, il se situe au-delà de la limite élastique, c’est avec les 
fils recuits O h 30 mn que la concordance entre ces deux caractéristiques 
est la meilleure. Signalons que W. Jellinghaus et K. Janssen (25), expé- 
rimentant sur des tiges ((% 2 cm) de fer recuit 2 heures à 9502 mais ren- 
fermant moins de C et davantage de Si que les types étudiés ici, trouvent 
cette concordance parfaitement réalisée. 


Le maximum de perméabilité ne saurait donc, dans tous les cas, 


définir avec précision la limite élastique. 


RÉVERSIBILITÉ MAGNÉTIQUE. — Elle ne peut être mise en évidence 


que s’il s’agit de la perméabilité anhystérétique. Pour tous les échan- 


tillons essayés (fig. 12, 13, 14 et 15), de 66 à 64 s'étend une région de 
complète réversibilité, au-delà toute tension entraîne une chute de per- 
méabilité, d'autant plus rapide que l'effort antérieur était plus élevé. 


La réversibilité des phénomènes est donc toujours liée à la partie 


Em de la courbe u{0), tandis qu'aux processus entraînant une 
iminution de perméabilité est associée une variation d’aimantation 


: : 4 ü 
+ A loose sninanaaté set aieh ser traité nt dt nt ad: 
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irréversible, Un tel résultat est en accord avec ce qu'indique 
P. E. Lagasse (30) qui expérimenta sur des aciers, mais d’autres 
auteurs (25) concluent à l'identité des domaines de réversibilité méca- 
mique et magnétique. Ce dernier point n'est à peu près vérifié ici que s’il 
s’agit du fer recuit © h 30 mn ou de l’acier recuit 8 jours. 

Il faut admettre qu'une déformation plastique n’est pas la seule cause 
susceptible d’entraîner une diminution irréversible de perméabilité 
puisque : ou bien, c’est le cas de l'acier, on observe une irréversibilité 
magnétique alors même que la traction reste élastique, ou bien l'influence 
d'un allongement résiduel ne se manifeste qu'au-delà d’un certain 
Seuil, c’est le cas du fer et aussi, comme il a été indiqué au chapitre 
précédent, du nickel recuit. 

Lorsque le métal n’est pas désaimanté, la suppression de la tension 
ne s'accompagne que d’une très faible variation de perméabilité, d'où 
une hystérésis très marquée. Les courbes g(0) et (:),(5) sont analogues. 


(C-CouuF 
F0 Re 


250 


200 L s 
| Fe | Z=23 
» af 2 ; Fe ; 
: SA 6e ia 
5 Kg/mm? =7,6+1,63t(m) SA cKa/mme=2,7:0,83 t(m) 
0 5 œ 10 © 15 © t(m) Ü © où 5 Re 


Fig. 16. — Cycles successifs (0) décrits lorsque le fil est soumis à un effort 
maximum > de plus en plus important (aimantation anhystérétique) 


(La courbe en trait plein représente la courbe de première traction). 


A L 


536 CLAUDE MONCUIT 
INFLUENCE DES TENSIONS PRÉALABLES. — Aimantation anhystéré-t 
tique. — Le tracé des eycles suecessifs g{o), correspondant à un effort 
es c . - 


maximum de plus en plus important, permet de préciser | influence du 
traitement mécanique antérieur. Ces courbes sent reprèsentées Sur la 
fioure 16. relative au fer reeuit 6 heures et à l'acier reeuit 2 jours que” 


je choisirai comme exemple. 


A l'intérieur du domaine de réversibilité une tension préalable : 
n’entraîne évidemment aucune modification. Par contre, au-delà elle” 
déplace vers les fortes tensions la caractéristique Gy, qui se situe main-* 


Fer recuit 6° 


: Où DE NOR EE 


sKg/mm?2=2,7:0,83t(m) 
D 2 CM 6 t(m) 


2 At 
Fig. 17. — Courbes = (6) relatives à un 


. + . £ . 
fil soumis à diverses tens‘ons préala- 
bles 6. 


(La courbe en trait plein corrzspond à 


l’état initial du 


“métal, avant ce traite- 
ment). 


tenant à une valeur un peu 
inféreure à celle de l'effort pre- 
cédemment exercé. Dans le eas 
d'un fil en même temps dé 
formé plastiquement, o, s'iden-w 
tifie pratiquement, avec la 
nouvelle limite élastique. j 


« 


she À 


mp 


Le domaine de réversibilhité 
s'agrandit d'autant, puisque 
5, en est toujours la limite 
supérieure. La réversibilité 
n'est cependant pas parfaite 
dans le cas de l'acier recuit 
2 jours : l'aire des eyeles décrits 
d'amplitude £ > 6, n'est pa 
nulle. Ceei étant surtout mar-" 
qué pour de fortes tensions 
laisse supposer que l'intensité 
du champ démagnétisant (il 
équivaut en principe à 30 ke/ 
mm®) n'est pas alors suflisante 
pour assurer une désaimanta- 
tion totale. 

La limite 6, est aussi suseep- 
tible d'être élevée par une ten- 
sion préalable supérieure à ©, 
elle tend à se confondre avec 
5, car le fluage apparaît main- 
tenant dès le franchissement 
de la limite élastique. M 


Le métal n'est pas désaimanté. 
— Outre le déplacement de a 
et de 6,4, on note une nette évo- 
lution de l'allure des courbes 
&(o) : si l’on soumet le fil à des 


ä 
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Forts cycliques croissants, le point figuratif y{c) décrit un ensemble 
cycles deal Les uns par rapport aux autres et de forme PRET 
| shérna évolutif, que La figure 17, par exemple, relative au æ 
peus G heures, illustre bien, est très général Son étude sera simph- 
Bée en traçant les courbes cs) obtenues successivement, donc relatives 
2 diverses tensions préalables 5. 

EI ressort que : 

D la pente à l'origine 43 De décroït tant que le maximum de 
» e - s LR 

perméabilité n’a pas été atteint, ensuite elle reste à peu près constante, 
par. elle croît à nouveau et redevient positive après l'application d'une 
tension 5, > s,. donc après une déformation plastique importante ; 
= l'allure de ces courbes n'est pas modifiée lors de tractions ulté- 
Heures, pourvu qu'elles ne metteni pas en jeu des efforts plus imper- 
AIS ; 

__ pour une tension 6, < S4, la perméabilité ne croît que lorsque 
Teflort exercé est supérieur à celui qui a été appliqué précédemment. 
Tan qu'il lui est inférieur, elle diminue ; 

- — pour une tension 6, > Gy la perméabilité décroit constamment, 
D cdcment au-delà de la nouvelle limite élastique (—5,). Pour des 
énsions préalables trés élevées, on observe à nouveau une croissance 


initiale de perméabilité. 
Ces résultats sont à rapprocher des observations de certains auteurs. 
À Langevin, E. Reimbert et M. Paul (31), qui indiquent toujours une 
jissance linéaire de la perméabilité, notent que la pente des droites 
5) décroit d'abord, recommence à croître pour des efforts préalables 
dérieurs à la limite de réversibilité magnétique, enfin attemdrait un 
la limite de fatigue du 
matériau. P. E. Lagasse (30) signale une décroissance initiale de la per- 
ité dans le cas d'échantillons écrouis par pliage, soumis à une 


maximum pour une tension qui s'identifie avec 


… 


: 
traction 
- L'influence des tensions préalables peut s'expliquer par le fait que 
déplacements des parois à 90° qu’elles entraînent sont en majeure 
ie irréversibles. Les tensions internes, les accidents du réseau se 


mportent comme des obstacles au mouvement des parois, de sorte 

après suppression de la tension, en l'absence de désaimantation, 
es parois à 90° ne peuvent revenir exactement à leur position initiale. 
1e tension supérieure à celle qui a été appliqué précédemment est 
ssaire pour obtenir un nouveau déplacement appréciable de ces 
ois, done une nouvelle augmentation de la perméabilité. Au cours 
traction ultérieure, tant que ce seuil n’est pas atteint, le rôle des 
eable et il est normal de constater une décrois- 


parois à 90° est néglige cons! 
ee de la perméabilité. Elle est due à la diminution 
des parois, l'importance des parois à 180° est en effet accrue, et aussi 
—. Annales de Physique, 1959 #2) 35 
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à la magnétostriction négative. Celle-ci doit Arr Se 
sauf dans quelques cas extrêmes, tel l'acier recuit jours RE 
observe une forte diminution de la perméabilité et aussi une des 
sance de la résistance électrique. Ces phénomènes sont d nes Pp ce 
marquants que l'effort exercé au préalable était voisin de Ou. A : 
dernier cas tout se passe comme si la magnétostriction positive éta 
saturée : il ne se produit aucune augmentation de perméabilité. 


(C-C F (C-CouuF 
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Fig. 18. — Influence d’une tension sur la perméabilité magnétique complexe 


du fer recuit 6 heures. 


TL. Courbe (0) ; IIL. Courbe u,(0) ; V. courbe t& & (0); IT. Courbe (W4),{0) ; 
IV. Courbe (u:)0(0) ; VI. Courbe (tg& &)o(o) 


L'application de tensions plus élevées, même suivie d’une désaiman- ! 
aduisant des change- 


tation, entraîne des modifications irréversibles, tr 
ments de structure importants. Peut-être la formation de domaines à 
909 est-elle à nouveau rendue possible, ce qui expliquerait qu'on puisse 


dès lors observer, comme dans le cas d’un échantillon non traité, une 
croissance initiale de perméabilité. 
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Il faudrait poursuivre cette étude, afin d’élucider le mécanisme de 
ces phénomènes et de vérifier les hypothèses formulées, par une méthode 
: d'examen direct, par exemple la technique des figures de Bitter. 


 UÜriciSATION D'UNE FRÉQUENCE OU L'EFFET DE PEAU N’EST PAS 
NÉGLIGEABLE. — Ces fréquences ont été choisies d’après les résultats 
- de l’étude exposée au chapitre III, de manière à obtenir un angle de 
- pertes tel que tg « < 0,3, soit : 10 kHz (fer recuit 6 heures, acier recuit 
»: 8 jours), 20 kHz (fer recuit 0,30 h), 150 kHz (acier recuit 2 jours). 
Malgré les anomalies du comportement en fonction de la fréquence, 
signalées au chapitre III, surtout dans le cas de l’acier, ce sont encore 
les variations de la perméabilité initiale qui déterminent en premier lieu 
celles de l’angle de pertes. Les résultats obtenus pour les divers types 
“essayés sont analogues à ceux qui viennent d’être décrits (voir par 
exemple la figure 18 relative au fer recuit 6 heures). 
… En particulier : la valeur de la perméabilité dépend du mode d’éta- 
à blissement de la tension, à moins de réaliser une aimantation anhysté- 
» rétique ; seul ce mode d’aimantation permet de mettre en évidence un 
- domaine de réversibilité magnétique, c’est la région où la perméabilité 


» est croissante ; les caractéristiques o4 et o,, se situent aux mêmes valeurs 


d 


“de la tension que précédemment, lorsque l'effet de peau était négli- 
 geable. 


CONCLUSION 


La détermination de la perméabilité au moyen d’un champ alter- 
- natif, en même temps que celle de l’allongement et de la résistance élec- 
* trique, constitue un procédé d’étude simple et précis de l'influence des 
» déformations dues à une traction sur l'aimantation des ferromagné- 
. tiques. 
* À condition d'effectuer les mesures en présence d’un champ de faible 
intensité, on obtient une valeur de la perméabilité définie en fonction 
- de l'intensité grâce aux lois de Rayleigh, en fonction de la fréquence 
| grâce à l'application des équations de Maxwell. ne. 
Il est possible, pour des échantillons de très faible section, de réaliser 
à fucilement les mesures à une fréquence où l'effet de peau est complète- 
Si, de plus, l'intensité est suffisamment faible pour 
… que l’hystérésis ne se manifeste pas encore, on obtient directement la 
perméabilité initiale. Cependant l'utilisation d’une fréquence plus 


7 


4 


_ment négligeable. 


élevée ne modifie pas l'allure des phénomènes observés car les pertes 
par courants de Foucault varient, en première approximation, parallè- 
- lement à la perméabilité initiale. 


É 
: 
4 
1 


A l'intérieur du domaine de Rayleigh la sensibilité relative à la trac- 
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[SA 
= 
(æ) 


tion, exprimée par le coefficient r(e), a RE (cela 
dépend de l'importance relative des variations des Rene de 
Rayleigh) d'autant meïlleure que l'intensité du champ est plus élevée. 
Elle est toujours d'autant meilleure que la fréquence est plus basse. 

La méthode ainsi établie, les principaux résultats que j'ai obtenus 


au cours de ce travail peuvent se résumer comme suit : 


__ Si le fer n’est pas justiciable des théories thermodynamiques, le 
nickel les vérifie bien. En accord avec M. Kersten, qui expérimentait en 
champ continu, j'ai vérifié en champ alternatif la relation : 


Z 


I 
31-N ‘ s’ 


applicable à partir d’une certaine valeur de la tension. Cette tension 
doit être 4 à 5 fois supérieure aux tensions internes préexistantes. 

_— En ce qui concerne les échantillons de fer et d’acier examinés, 
seule la réalisation d’une aimantation anhystérétique permet de définir 
une valeur de la perméabilité caractéristique de l'effort exercé. Les 
courbes ainsi obtenues sont indépendantes du mode d’établissement de 
la tension, Elles présentent un maximum qui se situe à l’intérieur du 
domaine élastique (acier) ou un peu au-delà (fer). 

— La réversibilité des phénomènes magnétiques dépend fortement de 
l’état initial du métal. C’est seulement après traitement thermique des 
fils de nickel qu’un tel domaine a pu être mis en évidence. Dans le cas 
du fer ou de l’acier, il est, de plus, indispensable de réaliser une aiman- 
tation anhystérétique. La tension correspondant au maximum de 
perméabilité représente la limite supérieure de ce domaine. 

— Quels que soient la nature ou le traitement thermique des sub- 
stances examinées, Je n'ai pu toujours constater l'identité des domaines 
de réversibilité mécanique et magnétique signalée par certains auteurs, 
L’étendue de l’un étant supérieure à celle de l’autre (acier), ou inver- 
sement (fer, nickel). Cependant, pour la plupart des échantillons étu- 
diés ici : nickel recuit, fer, acier fortement recuit cette discordance est 
faible, Ou bien ces deux domaines sont pratiquement confondus 
(à 1 kg/mm? près), ou bien dans les cas les plus défavorables l’allonge- 
ment résiduel, qui n’a pu être décelé par l'observation d’une diminution 
irréversible de la perméabilité, n'excède pas 0,04 p. 100. 

— En raison de la magnétostriction négative les courbes résistance- 


tension obtenues dans le cas du nickel présentent un minimum. Il se 
que, avec la limite élastique ; cela dépend encore de. 


confond, ou pres 


a£. # . . . . . . 
l'état du métal, en particulier du traitement thermique qu’il a subi. 


Par contre, dans le-cas du fer ou de l'acier, les variations d’aimanta- 
tion (elles résulteraient presque en totalité du dé 


RP ERREUR placement des parois) 
onsécutives à l’application d 


une tension n'influent généralement pas 
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sur la résistance électrique. Celle-e1 croît linéairement avec l'effort exercé 
tant qu'il demeure élastique. Le coefficient de proportionnalité entre 
l’augmentation de résistance et l'allongement qui en est responsable 
varie selon la nature de l'échantillon. Sa valeur très faible, qui carac- 
térise le fer le plus pur parmi les types étudiés ici, s'accorde avec les 
résultats indiqués par d’autres auteurs. 


+— L'interprétation des phénomènes observés est beaucoup plus 
difficile dans le cas du fer ou de l’acier que dans le cas du nickel, car il 
faut alors tenir compte non seulement des tensions internes, mais sur- 
tout des accidents de structure qui perturbent le déplacement des 
parois. De plus, il faudrait connaître la contribution respective des 
parois à 90° et à 1809, dont l'importance relative varie au cours de la 
“traction. Il semble qu'une méthode d’examen direct (figures de Bitter 
“par exemple) permettrait l’explication rigoureuse de certains aspects 
envisagés ici, en particulier l'influence des tensions antérieures, et pour- 
“rait servir de point de départ à une étude ultérieure, 
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OBTENTION D'UN FAISCEAU 
DE PROTONS MONOCINÉTIQUES 
À L'AIDE D'UN VAN DE GRAAFF 


ET ÉTUDE DES RÉSONANCES 
; DE CAPTURE DES PROTONS 
D'ÉNERGIE COMPRISE ENTRE 1 ET 2 MeV 
PAR LE MAGNÉSIUM 5 ET LE MAGNÉSIUM 26 (1) 


Par Rosertr BARJON 


INTRODUCTION 


En parcourant les articles de Ajzenberg et Lauritsen (1) sur les 
niveaux d'énergie des noyaux légers (Z de 2 à 10) et celui de Endt et 
Kluyver (2) sur les niveaux d'énergie des noyaux un peu plus lourds 
(Z de 10 à 20), on est impressionné par l’abondance des résultats expé- 
rimentaux accumulés, depuis une dizaine d'années, sur les propriétés 
des noyaux légers, obtenues par des interactions nucléaires de basses 
énergies produites à l'aide de neutrons, de protons, de deutérons ou de 
particules alpha d'énergie inférieure à quelques MeV. 

Pourtant en regardant d'un peu plus près, on remarque d'abord 
beaucoup de résultats donnés avec relativement peu de précision et, 
d’autre part, de très nombreuses lacunes dans les réactions demandant 
des cibles délicates à préparer (cibles isotopiques, cibles gazeuses, etc.) 
ou ayant des rendements moins importants par suite de sections effica- 
ces plus faibles ou de l'augmentation de la barrière de potentiel. Il y a 
encore beaucoup de réactions et de propriétés à étudier : on peut citer 
par exemple la plupart des réactions induites par tritons, hélions, etc. 

La plupart de ces réactions intéressantes demandent l’emploi d'un 
particules d'énergie et d'intensité variables 
à volonté. Le Van de Graaff est l'instrument idéal d'étude de telles 


(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
18 février 1958 devant la Commission d'examen. 
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réactions. Dans l'étude de la physique nucléaire il joue le même rôle 

que le spectroscope dans celle de la physique atomique c'est un Van 

de Graaff de 2 MeV qui fut installé dans le laboratoire de physique de 

l'Ecole Polytechnique. Cet appareil fut livré sans stabilisation, sans 

analyseur des particules et avec une source d'ions à capillaire. En 

octobre 1952, M. Leprince-Ringuet me demanda de mettre en route 1e 
Van de Graaff et d’en faire un appareil sûr et précis principalement 

entre 1 et 2 MeV, afin de l'adapter à une étude précise de réactions 

nucléaires de basse énergie. 


Durant l’année 1953, nous fimes les premiers essais de tension et de 
faisceau et nous acquimes bientôt la conviction que la source à capil- 
laire n’assurerait jamais un fonctionnement sûr ; aussi nous commen- 
çâmes l'étude d’une source d'ions haute fréquence ; en même temps : 
nous installions le déflecteur magnétique de 20°. 


En 1954, nous avons achevé l'installation de la source d'ions haute 
fréquence, modifié la commande du vide, amélioré la focalisation et 
commencé avec Paul Bounin l'étude théorique et pratique du déflecteur 
électrostatique (diplôme de Paul Bounin). 


En 1959, nous avons construit l'alimentation haute fréquence 
+ 25000 V du déflecteur électrostatique et commencé les essais et 
l'installation de ce dernier, ainsi que l’étude des circuits de stabilisa- 
tion du Van de Graaff. En collaboration avec Mme Magnac-Valette 
nous avons en même temps réalisé une série d'expériences (accélération 
de tritons de 0,9 MeV) dont le dépouillement et l'interprétation furent 
faits à Strasbourg et qui ont constitué la seconde partie de sa thèse 
(Strasbourg, 1956). En 1956, nous avons terminé l'installation du 
déflecteur électrostatique, de son alimentation haute tension stabilisée 
ainsi que celle des circuits de stabilisation (courant de charge et poin- 
tes corona). Nous avons de même commencé l'installation du matériel 
électronique de comptage nécessaire aux expériences de physique 
nucléaire : compteurs, photomultiplicateurs, échelles, sélecteur d’am- 
plitude, intégrateur de courant, etc. De plus, nous avons nettement 
amélioré le vide par l'installation d'un second groupe de pompage 
beaucoup plus rapide que le précédent. 


Dès la fin de l’année, nous avons pu procéder à l’étalonnage général. à 


de l’appareillage ; et en 1957 nous avons réalisé les expériences décri- 
tes dans la seconde partie de ce travail, étude des résonances d’absorp- 


tion des protons compris entre 1 et 2 MeV, par le magnésium 25 et le 
magnésium 26. 


La première partie de ce travail décrit les principales réalisations 
techniques faites entre 1953 et 1956 qui ont permis un fonctionnement 
sûr et stable du Van de Graaff et la seconde partie décrit les expérien- 


ces faites en 1957, ainsi que les résultats nouveaux trouvés au cours de 
ces travaux. 


L\0 ts 
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PREMIÈRE PARTIE 


 OBTENTION D'UN FAISCEAU DE PROTONS MONOCINÉTIQUES 
A L'AIDE DU VAN DE GRAAFF DE 2 MeV 
DE L'ÉCOLE POLYTECHNIQUE 


Partant d'un Van de Graaff livré sans stabilisation, ni analyseur de 
particules, nous avons pu obtenir des faisceaux de 10 4A, d'ions, sta- 
bles et d'énergie connue à mieux de 2 p. 1 000 dans tout le domaine 
compris entre 0,5 et 2 MeV, grâce à la source haute fréquence, au 
déflecteur électrostatique et à son alimentation et, enfin, à la stabilisa- 
tion du Van de Graaff. 


CHAPITRE PREMIER 


La source d’ions à haute fréquence. 


Le Van de Graaff de l'Ecole Polytechnique était à l’origine équipé : 
d’une « source à capillaire ». Ce type de source est théoriquement un 
_ des plus simples. La source d'origine ne donnant cependant pas satis- 
faction, nous l’avons remplacée par une source d'ions à haute fré- 
quence. 

Nous avons adapté à notre problème particulier (faible puissance 
électrique disponible : 500 W, habitacle relativement petit à l’intérieur 
de l’électrode haute tension et pression de 25 kg/cm?), la source haute 
fréquence de Thonemann améliorée par Moak (3) et par Goodwin (4). 
Le tube est un cylindre de pyrex épais de 8o mm de hauteur et de 
Lo mm de diamètre. L’oscillateur est un multivibrateur réalisé avec 
deux tubes SFR : P 17 W choisis en raison de leurs caractéristi- 
ques électriques et mécaniques (résistance à la pression extérieure). 

Une des originalités de cette source réside dans la sonde d’extraction 
interchangeable. Voulant étendre au maximum les possibilités d’ex- 
ploitation du Van de Graaff (obtention de faisceaux de protons, de 
deutérons, de tritons, d’hélions, etc...), nous avons construit une 
source utilisable avec les différents gaz susceptibles de donner nais- 
sance à ces faisceaux. ; 

Lorsque le gaz n’est pas cher la source doit être capable de délivrer 
un faisceau d'ions intense, la consommation du gaz important peu. Le 
canal d'extraction qui se trouve au milieu de la sonde d’extraction peut 
avoir un diamètre de 3 mm (et une longueur de 15 mm). Dans ces 


6 Mile dia à 
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conditions notre source peut fournir 200 HA de courant de protons avec 
une consommation de 30 cm° de gaz par heure. 

Par contre, lorsque le gaz est rare et cher (tritium, hélium trois, etc.), 
on prend une sonde dont le canal de même longueur a : mm de dia- 
mètre : on arrive dans ces conditions à un faisceau de 20 yA de tritons 
avec une consommation de 4 à 5 cm° de gaz par heure. 


Réglage. — On règle la source en contrôlant soit l'augmentation de 
pression en bas du tube d'accélération, soit la couleur de la source 
elle-même. 

Nous avons pour cela établi les correspondances entre l'augmentation 
de la pression en bas du tube d'accélération d’une part, et le débit du 
gaz, la pression dans la source, et le courant d'ions d'autre part, le 
réglage peut évidemment s’effectuer en cours de fonctionnement. 

Le réglage visuel ne peut s’effectuer que lorsque la haute tension 
accélératrice n’est pas enclenchée. La couleur idéale est un rouge légè- 
rement violacé, résultant du mélange des trois premières raies du 
spectre visible de la série de Balmer de l’hydrogène atomique : une 
raie rouge très intense, une bleue et une violette de moins en moins 
intense. + 


Conclusion. — La source d'ions ainsi réalisée fonctionne d’une 
manière satisfaisante depuis bientôt /{ ans. 


CHAPITRE II 


L’analyseur électrostatique de l'Ecole Polytechnique. 


Choix de l'analyseur électrostatique. — À la sortie du tube accéléra- 
teur, le faisceau comprend des particules de masses différentes et 
d'énergies différentes. Il faut donc installer un système analyseur, ne 
laissant passer que les particules de masse désirée, ayant l'énergie 
voulue à 1 où 2 p. 1 000 près, précision nécessaire dans bien des cas. 


Deux types d’analyseurs sont possibles : l'analyseur magnétique et 
l’analyseur électrostatique. 


» , . , . 
a) L ANALYSEUR MAGNÉTIQUE. — On sait qu'une particule chargée de 
LA L. 
masse mn, de vitesse v et d énergie E entrant dans un champ magnéti- 


que uniforme perpendiculaire à sa trajectoire initiale décrit un cercle 
de rayon bo tel que : 


€ e 


mv __ V2mE __ 
— He, () 


e étant la charge élémentaire. 
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- Un faisceau inhomogène initial entrant dans un tel champ sera 
# La L . . . 
- décomposé en un cerlain nombre de faisceaux homogènes. Si on dis- 
- pose une fente d'entrée on peut tailler les pièces polaires de manière à 
- focaliser un des faisceaux émergents. 


b) L’ANALYSEUR ÉLECTROSTATIQUE. — Si l’on crée, à l’aide d’un 

condensateur cylindrique ou sphérique, un champ électrique radial 

- (dont les lignes équipotentielles sont des cercles concentriques) et si la 
» relation suivante : 


mu? 2E 
Hp (2) 


est remplie entre l'énergie des particules arrivant tangentiellement au 

cylindre et perpendiculairement à l’axe du cylindre et le rayon du 
» cylindre le long duquel règne le champ électrique uniforme H, la par- 
- ticule chargée d'énergie E décrira un cercle de rayon o. 
- On montre ainsi qu’en première approximation un faisceau inci- 
“dent passant à travers une fente d’entrée est focalisé s’il a la bonne 
_ énergie. 

On réalise en général un tel analyseur en portant deux couronnes 

cylindriques concentriques à des potentiels + V/2 et — V/2; la dis- 
tance d séparant les deux couronnes est généralement petite devant le 

rayon de courbure des couronnes cylindriques (en général ce rapport 

est de l’ordre de 1/100). Le champ électrique moyen est alors en pre- 
- mière approximation V/d et si a estle rayon moyen (moyenne arithmé- 

tique des deux rayons de courbure), la relation (2) s'écrit : 


Va 
E—° . 3 
a (3) 
C) AVANTAGES DE L'ANALYSEUR MAGNÉTIQUE. — La comparaison des 


- équations 1 et 3 met en relief le grand avantage de l’analyseur magné- 
tique sur l’analyseur électrostatique : il trie à la fois les masses et les 

énergies, tandis que l’électrostatique ne trie que les énergies. Il faut 
» donc le cas échéant, ajouter à l’analyseur électrostatique, un analyseur 
- magnétique qui pourra être de construction très simple puisqu'il n’aura 
- qu'à trier les différentes masses 1, 2 et Oo 


£ 
7 


a #2 \ 


J 


+ d) AVANTAGES DE L'ANALYSEUR ÉLECTROSTATIQUE. — Les avantages et 
inconvénients comparés des deux types d’analyseurs spécialement 
- conçus pour obtenir une grande résolution sont les suivants : 


1) A cause des phénomènes d’hystérésis le courant magnétisant par- 
courant les bobines ne peut fournir d'indication très précise du champ 
- magnétique. IL faut donc mesurer ce dernier par une méthode de réso- 
-nance nucléaire. On ne peut le faire qu’en dehors de la trajectoire du 


_ faisceau. - 
| 2) La mesure absolue du champ électrique par contre résulte de la 
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connaissance des potentiels appliqués aux barres déflectrices et de la 
géométrie des barres. On peut avoir cette dernière avec une bonne, 
précision comme nous le verrons plus tard. Si certaines précautions. 
mécaniques ont été prises pour assurer la stabilité dans le temps de 
l'analyseur, la topographie sera établie une fois pour toutes. On peut 
d'autre part comme nous le verrons ailleurs, mesurer, avec une bonne 
précision, les potentiels appliqués aux barres déflectrices. On peut donc 
connaitre avec une assez grande précision la valeur absolue du champ 
électrostatique. 

3) A précision égale, il nous semble plus facile de stabiliser le 
potentiel d'une alimentation haute tension débitant un courant infé-" 
rieur à 1: mA qu'un courant de plusieurs ampères. 

4) Si le déflecteur électrostatique ne sépare pas les masses, il permet 
avec les mêmes tensions d'analyser des faisceaux de particules diffé- 
rentes (protons, deutérons. tritons, particules d’hélium 3, etc.) tandis 
que le champ magnétique nécessaire à la déflexion augmente avec la 
racine carrée de la masse. Cela conduit, si l’on ne veut guère dépasser” 
un champ de 10 000 gauss pour des particules de masse 3, à des champs 
faibles pour les particules plus légères et à de grandes dimensions 
géométriques. 

5) L'influence du champ de fuite est moins importante dans le cas 
du déflecteur électrostatique que dans le cas du déflecteur magnétique“ 
car il est plus facile de faire des blindages électrostatiques que des 
blindages magnétiques. | 
6) Il nous a enfin paru au moment de la décision que l’ensemble 

comprenant l'analyseur électro- 
statique et son alimentation" 
Se haute tension coûterait beaucoup 


dé À 


/ : < 

g_ TN moins cher que l’ensemble de. 

; 2Vz NE l'analyseur magnétique et de: 

; \ son alimentation de courant. 

/ \ continu. 4 

/ \ : 
/ \ 


24 e) CHoix DES DONNÉES GÉOMÉ- 
NS Æ es TRIQUES DE L’ANALYSEUR. .—" 
& 2 = : Re L 

Se 28 Pour avoir la meilleure précision 


relative possible sur les dimen-. 
sions de l’appareil, il faut que la 
distance entre les barres déflec- 
trices soit la plus grande possi- 
| ble et le rayon de courbure le: 
plus grand possible. Pour avoir la meilleure précision relative possible. 
sur la mesure de la haute tension, il faut que celle-ci soit la plus basse. 


possible. 


Or un grand entrefer (grande distance entre les barres déflectrices) 
1 
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2mpose une grande différence de potentiel et un trop grand rayon de 
courbure impose un poids prohibitif et un usinage demandant des 
machines de grandes dimensions moins précises et plus difficiles à 
trouver. 
- Nous avons pensé qu'un rayon moyen de 80 cm et un entrefer de 
1 Cm représentaient un bon compromis, 
. Comme nous le verrons plus tard, un déflecteur électrostatique 
d'angle x/2 V2 focalise à la sortie un faisceau parallèle à l'entrée. Le: 
faisceau donné par le Van de Graaff étant pratiquement parallèle- 
(d'ouverture d'angle au sommet très inférieur à un degré), nous avons 
choisi cet angle : ainsi nous pouvons prendre une fente d'entrée large 
(4 à 5 mm) et accepter dans le déflecteur une intensité appréciable. A 
titre de comparaison : pour avoir une résolution de 1 000 avec un angle 
de r/2, Herb doit prendre une fente d'entrée d'environ 1/2 mm, 
tandis que nous pourrions obtenir la même résolution avec une fente 
d'entrée de 10 mm (5). 
2 

Calcul du déflecteur électrostatique : Pouvoir de résolution. — H erz0g 
est le premier physicien qui ait montré l’analogie optique d’un système 
Composé d'un champ électrique radial et d’un champ magnétique per. 
pendiculaire (6). Dans le cas particulier du déflecteur électrostatique 


composé de deux couronnes cylindriques d'angle au centre de ® —x/2 V2 


un faisceau parallèle de particules entrant perpendiculairement dans le 
déflecteur (fig. 1) est focalisé à la sortie si : 


2eV, 
Fe log R;/R: (4) 


» En étant l'énergie des particules incidentes, V, la différence de poten- 
tiel entre les deux barres, R, et R, les deux rayons de courbure des 
deux barres déflectrices et e la charge électrique élémentaire. 

> Les calculs de Herzog étaient des calculs approchés au premier ordre. 
Hunt (7) les a poussés jusqu’au second ordre dans le cas particulier du 


déflecteur d'angle M/2 Va Un calcul au second ordre est en effet néces- 
saire pour connaître l'influence des conditions d'entrée sur la résolution 
dans la perspective d’un analyseur de précision. 

Nous avons refait les calculs au second ordre d’une manière plus 
directe et plus simple. Ce calcul étant néanmoins assez long, nous n’en 
donnerons ici que le principe et le résultat final. 

É Prince pu cazcuz. — Considérons le déflecteur électrostatique 
formé de deux couronnes cylindriques de rayon R, et R:, portées au 
potentiel + Vi/2 et — Vi/2. Lerayon moyen, le long duquel le potentiel 


est nul est a. 


Tw7 
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Une fois entrée dans le déflecteur, la particule est soumise à une force 
centrale : 
eVo 


En coordonnées polaires l’origine étant au centre de courbure des 
électrodes défiectrices, la trajectoire est donnée par l'intégrale de la 
formule de Binet : 


— me? pdi/r RE PENCRE 
72 de CR 1/r | EG X 10% R1/Ro ? (5) 


La constante des aires C étant une 
intégrale première du système. 
L'intégration de cette formule dans le 
cas de la particule idéale, c’est-à dire de 
la particule qui arrive tangentiellement 
au cercle de rayon a, avec l'énergie 


résultat suivant : 
0e 


La particule décrit le cercle de rayon a. 

Dans le cas général, la particule a une 
énergie E légèrement différente de 
l'énergie E,, arrive dans le déflecteur sur 
un cercle de rayon r, faisant un angle «avec le cercle. Si l’on pose : 


E=E,(1 +n) 
To—= (1 + po). 


Pine. 


n, Lo, et x sont des nombres petits (de l’ordre ou inférieur à un centième 
dans le cas des déflecteurs électrostatiques réels). La trajectoire de la 


est : 


Fat Um sin V23— (1 + p0) cos V2]. 


Les termes d'ordre supérieur étant négligés, le calcul ayant été! 


fait au second ordre en Po: 
Ce résultat nous permet : 


a) De retrouver le résultat d'Herzog : au premier ordre près, un fais- 


ceau de particules ayant la bonne énergie (1 — 0) entrant tangentielle 


ment au cercle de rayon r, (x —0) est focalisé à la sortie du déflecteur 


d'angle r/2\/2, en effet, les trajectoires des particules étant alors : 


= A1 —p, cos V2] 


# > 


de la formule précédente (4), donne le. 


particule dans le déflecteur, donnée par l'intégration de l’équation (5) 
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passent bien toutes par le point de coordonnées : 


?—7t/2\/2 et ==! 


b) De calculer l’élargissement du faisceau à la sortie du déflecteur, 
dû à la largeur de la fente d'entrée. Cet élargissement est 4/3ç%a : dans 
le cas particulier de notre déflecteur (fente d'entrée de 5 mm de largeur 
et rayon moyen de 8o cm), cet élargissement est de 10 microns. Nous 
verrons que l'influence de cet élargissement est négligeable jusqu’à une 

-: résolution de 4 ovo. 


c) De calculer le pouvoir de résolution de l’analyseur électrostatique 
dans le cas général. 


Pouvoir DE RÉSOLUTION. — Le pouvoir de résolution d’un analyseur de 
particules est par définition le rapport de l’énergie des particules, sor- 
tant de cet analyseur à la dispersion d'énergie 
du faisceau : Sr 

So NC RE, 
Here 
NE * \ 


d 


\ 
. \ 
De la formule précédente on tire : \ 


où «x représente la dispersion angulaire du Fig. 3. 
faisceau à l'entrée; p,, la fente de sortie et p,, 
la fente d'entrée. 

Pour reprendre les notations classiques d'Herzog : 
b' br! 


L'EmT fl 24 


a) Cas d’un faisceau parallèle et approximation du premier ordre : 


«a 
ne 
2 qui est la formule d'Herzog. 

b) Si on introduit la correction du second ordre, on trouve : 


: a 1 

R= 7 ea ) 

‘à I = 3ab!’ 

À Dans les conditions d'emploi de notre analyseur, la fente d'entrée b" 
1. b’? b! b' 


est de 5 mm. Le terme correclif 337 s'écritz : pr. 
D :Le premier membre est fixe et égal à 2,08 107%, Pour les différentes 
largeurs de la fente de sortie, on obtient les résolutions suivantes : 


| . Annales de Physique, 1959. 36 


554 ROBERT BARJON 


5 R (premier à R (second 
b'’ (fente de sortie) ordre) (Terme connectif) ordre) 
0,8 mm 500 120010 h99 
0,4 mm 1 000 29 OR 979 
0,2 mm 2 000 FPE À “nie I 900 
0,1 mm 4 000 0,1 3 600 


On voit que ce type d’analyseur permet des résolutions très grandes 
avec une grande fente d'entrée, performance impossible avec les analy- 
seurs de go°. Ce type d’analyseur est donc à la fois très précis et très 
lumineux. 


c) Quand le faisceau n’est plus parallèle mais a une certaine disper- 
sion angulaire à le pouvoir de résolution est diminué comme le montre 
la formule précédente. Dans les expériences décrites dans ce travail, la 
dispersion angulaire «& était très inférieure à 1 p. 2000 pour la majo- 
rité des particules. Avec une fente de sortie de 0,8 mm, cette disper- 
sion avait peu d'influence sur la résolution et nous avons admis une 


résolution de 500, résolution confirmée par l’étude de la résonance par- 


ticulièrement fine de 1 ogo keV de la réaction ‘’F(pay)'fO. 


Construction et installation de l’analyseur électrostatique. — 1) CONs- 
TRUCTION DU DÉFLECTEUR ÉLECTROSTATIQUE. — L'appareil a été réalisé 


suivant nos indications par les établissements Sautter-Harlé de Paris 


(voir photographie ci-jointe). 

Il comprend une plaque de base (F{-30) de 8 cm d'épaisseur; 2 em 
pleins et 6 cm d’entretoises en forme de nid d’abeille. La face plane a 
été rectifiée avec précision et l’autre laissée brute de fonderie. è 

Chaque barre déflectrice est fixée sur cette plaque de base par quatre 
boulons et écrous isolés électriquement, primitivement par de la silirite 
silicone puis par de l’araldite. Les barres sont en acier amagnétique (à 
très faible teneur de carbone). 

Un bras de mesure muni d’un palpeur Lip pivotant autour d’un axe 
solidaire de la plaque de base permet la mesure du rayon de courbure 
à mieux d’un dixième de millimètre et de l’entrefer à 1 ou 2 microns 
près. É 

Une place suffisante est laissée à l'entrée et à la sortie du déflecteur 
pour placer les fentes, le quartz mobile, etc... Les trous taraudés et 
quelques « goujons » ont été repérés avec soin pour la remise en place 
précise des porte-fentes. 


Le couvercle a été moulé en métal léger pour faciliter la dépose et le 


remontage. Deux grands hublots de verre trempé permettent de voir 
très aisément l’intérieur du déflecteur et, une fois ouverts, permettent 


le changement ou la modification des fentes sans nécessiter la dépose 
du couvercle. 


Sd AE 


ai coheh rs fn she there. 


> 


5 
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Le déflecteur repose par l'intermédiaire d’un Joint « d’Oldham » sur 
un chariot mobile muni de quatre vérins. On peut ainsi très aisément 
modifier l’inclinaison et la position du déflecteur sous vide. Le déflec- 
teur est en effet relié au tube accélérateur du Van de Graaff et à 
l’anal;seur magnétique par des membranes thermostatiques ou tombac. 


2) PERFORMANCES GÉOMÉTRIQUES. — Les barres déflectrices ont été 
déposées et remontées plusieurs fois. On a chaque fois pu retrouver 
assez facilement la précision mécanique originale c’est-à-dire un rayon 
-de courbure constant à mieux d'un dixième de millimètre et un entrefer 
(dont la valeur nominale est 1 cm) constant à environ plus ou moins 
10 microns (les écarts extrêmes d'’entrefer étaient au maximum de 
-20 microns); mais l'écart quadratique moyen des différentes valeurs de 
Ll'entrefer s tel que : 


5 E(æ — x)? 


G 
n 
4 , ne . . cs é 
est de l’ordre de 3 à 4 microns suivant les montages pour la partie utile: 
“ainsi la première mesure effectuée nous a donné comme valeur : 


10,060 + 0,003 mm 


pour la partie utile de l’entreter (région où passe le faisceau) et : 
10,062 + 0,006 


pour l’ensemble de l’entrefer. 

L'angle du déflecteur = 7. — 63° 38/29" a été respecté et mesuré 
» É 2 

-(par triangulation) à mieux de 1 minute. 

- Le déflecteur électrostatique est donc mécaniquement suffisamment 
“précis pour être employé comme analyseur relatif et comme analyseur 
‘absolu dès que sera achevée la mesure absolue de la haute tension appli- 


_quée aux barres déflectrices. 


2 


3) Mise sous vine. — La première difficulté a été l'obtention d'un 
vide acceptable dans le déflecteur (5 10° mm de Hg sans faisceau et 
environ 1 10° mm Hg avec faisceau). 

- On a rencontré en dehors des petites fuites normales et des soudures 
poreuses deux principales difficultés : la porosité du couvercle et un 
dégazage assez délicat de l’entrefer. 

- Grâce à une technique de mise en route des pompes soigneusement 
suivie chaque matin, nous arrivons dans les bonnes conditions à des 
‘vides de l’ordre de 3 à {4 10-° mm de mercure sans faisceau et de quel- 
ques 10° en plus avec faisceau pour un débit moyen d'hydrogène. 


: 


L. 2 . Æ 
> }) Muse sous tension. — Sortie du faisceau. — Lors des premiéres 


“mises sous tension du déflecteur et des premiers essais de sortie du 
« 


me 
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faisceau, nous éprouvâmes quelques difficultés dont les principales 
furent : 


a) le dégazage des barres déflectrices. 

b) les isolants de silirite silicones qui se chargeaient sous l'influence 
de la très forte ionisation du gaz résiduel dont la pression augmentait ; 

c) les aspérités de l’intérieur du couvercle insuffisamment poli. 


Les principales modifications furent : 


a) le polissage aussi soigné que possible de l’intérieur du couvercle et 
la suppression de plusieurs pièces accessoires intérieures, non stricte- 
ment indispensables, qui augmentaient les gradients de champ; 

b) le remplacement des isolants de silirite silicone par des isolants en 
araldite d’un dessin amélioré ; 

c) la mise de capuchons en aluminium poli protégeant au maximum 
les isolants des particules du faisceau ; 

d) la modification de la position, de la forme et de l'isolement des 
fentes ; 

e) la pose de tantale sur toutes les parties susceptibles de recevoir des 
particules du faisceau. 


Coxciusion GÉNÉRALE. — Le déflecteur électrostatique est acluelle-1 
ment en service depuis plus d’un an : nous obtenons grâce à lui des 
faisceaux stables de 5 à ro uA avec des résolutions de 500 à 1 000. Il 
répond bien au but que nous nous sommes proposés : l'obtention des” 
particules d'énergie de 0,5 à 2 MeV, connue à 1 ou 2 p. 1 000 près; 
. nécessaires aux mesures de grande précision. 


CHAPITRE III 


Alimentation haute tension + 25 000 
À stabilisée et mesurée 
à 1 p. 1000 du déflecteur électrostatique. 


En 1955, n'ayant pas trouvé dans le commerce d’alimenta- 
üon Æ 25 000 V, variable de 5 000 à 25 000 V, stabilisée et mesurée à 


mieux de 1 P: 1 000 et pouvant débiter un courant de 1 mA, nous. 
l’avons construite nous-mêmes. 


Réalisation de cette alimentation. — Pour des raisons de stabilisation 
d encombrement et de prix de revient, nous avons 
tation du type « haute fréquence » (en fait 8o kc). à 

Nous avons choisi une alimentation pilotée et non auto-oscillatrice 
puisque nous devions pouvoir faire varier la tension secondaire. 


construit une alimen-. 
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Le pilote donne une tension de quelques volts à une fréquence stable 
. (80 kc)). Le pilote est un oscillateur du type clapp ou collpits modifié, 
choisi en raison de sa grande stabilité en fréquence. On amplifie la 
tension pilote de manière à disposer d'une tension réglable de o à 250 V 
crête à crête que l’on envoie sur la grille de la lampe de puissance (813) 
dont la charge plaque est essentiellement composée du primaire accordé 
du transformateur haute tension. Un condensateur variab'e accorde le 
primaire de manière à réaliser un circuit bouchon (en fait, l'accord à 
la fréquence se produit entre la capacité et la self, somme de la self du 
primaire — une centaine de microhenrys — et de l'induction mutuelle 
du primaire et du s>condaire qui a une self d'une centaine de milli- 
…henrys). Il se produit donc une surtension et un courant très intense 
- dans le circuit bouchon donc un flux important dans le bobinage pri- 
maire et comme la fréquence est élevée. une variation de flux très 
grande dans le secondaire d'où une tension très foite aux bornes du 
secondaire. La tension du secondaire sera d'autant plus forte que le 
circuit constitué par la self du secondaire, la capacité propre du bobi- 
“nage secondaire et les capacités parasites (capacités des fils de cablages 
des diodes, etc.) constituera lui aussi un circuit bouchon à la fréquence 
. du pilote. 
Les principaux constituants de cette alimentation ayant fait l’objet 
- d'étude spéciale sont le transformateur (primaire et secondaire) et le 
redresseur-doubleur. 


a) Le Primaire est formé de quatre couches de 140 spires chacune, 
» bobinées sur un mandrin de 120 mm de diamètre. Le fil est un fil de 


es ie) anode 813 
en TR es neue primaire 
Redresseur 


Secondaire 


Transformateur de HT, 


#4 Fig. 4. 


“cuivre émaillé de 8/10 de diamètre. Les quatre couches sont mises en 
\parallèles pour que le bobinage primaire ait la résistance ohmique la 
| plus faible possible, et permette ains1 une forte surtension. On obtient 
l'accord avec un condensateur fixe de 3 502 picofarads (fait avec des 

condensateurs céramiques de 1000 picofarads) et un condensateur 


4 
e 


A 


- 
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variable de 590 picofarads. La résistance est de 0,2 ohm et la surtension 
d'environ 3 000. 

b) Le seconpaine comprend 6 galettes de 260 spires bobinées en nid 
d'abeille avec du fil à brins divisés (fil 20 brins de 5/100). La capacité 
qui accorde la self de ce secondaire à la fréquence utilisée doit être la 
capacité parasite (shunt) du circuit secondaire car il est très difficile de 
trouver ou de fabriquer un condensateur variable pouvant tenir une 
tension alternative de 15 000 V crête à une fréquence de 80 kc. La capa-" 
cité shunt mesurée du circuit secondaire (non compris la capacité 
propre du bobinage lui même) est d'environ 20 picofarads. On accorde 


HT 15000v.80kc/s 


A \ B 


Fhimaire 
Secondaire 


—25Kv +25Kv 


Doybleur de tension 


FAge 


expérimentalement le bobinage secondaire : on cherche par bobinage 
ou débobinage de quelques spires de la dernière galette la bobine don-" 
nant avec un petit condensateur de 20 picofarads la plus grande sur- | 
tension à 8o ke. En fait pour chaque bobine on cherche la fréquence: 
d'accord à A aide d'un générateur moyenne fréquence et on modifie 
petit à petit la bobine pour que la fréquence d’accord soit le pluss 
près possible de 80 kc, avec, aux bornes, un condensateur de 20 pico- 
farads. 

Remarquons d’ailleurs que la résistance de la bobine étant assez 
grande (plusieurs centaines d’ohms) l'accord n’est pas très critique. Les: 
caractéristiques électriques du secondaire sont en effet : 


Tr 7 


nt id 


r — 300 ohms, 

L=— 100 millihenrys. 
Cpropre — 20 10—!? farad, . 
Caccord total — 40 101? farad. 
La surtension Lu/r est de 160. D'autre part : rcw—5 10- donc est | 
bien inférieure à 1. 4 
c) Reoresseur-pous ité i | 
OCT EE PEURI SE Une des extrémités du bobinage secon- 
aire étant à la masse, l’autre fournit une tension alternative variable 


- 
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entre o et 15000 V à la fréquence de 80 ke. Pour avoir + 25 000 V, 
on redresse et double la tension donnée par chaque alternance suivant 
le schéma classique des doubleurs de tension représenté ci-contre. 

Les valves sont des 1 B 3 GT spécialement construites pour supporter 
de très fortes tensions inverses (30 000 V) tout en ne nécessitant qu’un 
très faible chauffage filament (1,25 V ; 0,2 À ; 0,25 W). Les filaments 
sont chauffés par un courant haute fréquence : nous avons construit un 
oscillateur de chauffage fonctionnant à environ 169 ke, les primaires 
et les secondaires des transformateurs de chauffages sont bobinés deux 


= à deux sur le même mandrin, les primaires sont formés d’une seule 


valve! 


Ÿ40mm 


® 70mm 
demi primaire 


valve 2 


Transformateur de 
chauffage des valves 


galette de 250 spires en fil de 35/100 bobinées en nid d'abeille, les 
secondaires sont formés de 6 spires de gros fils de cuivre avec un fort 
isolement de polythène. 

Nous avons adopté un chauffage des filaments par haute fréquence 
parce que les transformateurs isolés de chauffage des valves transfor- 
mateurs classiques pour courant 50 périodes) présentaient une capacité 
parasite entre le secondaire et la masse de 50 picofarads. A la fréquence 


Le # 4 L.) , 
- de 80000 cycles par seconde, une telle capacité représente une impé- 


dance de 40 009 ohms, c’est-à-dire un véritable court-circuit. Cette capa- 
cité était, d'autre part, trop forte pour servir de capacité d accord. 

On voit sur la figure que la capacité des secondaires des transforma- 
teurs de chauffage par rapport aux primaires (donc pratiquement par 
par rapport à la terre) doit être très faible, de l’ordre de quelques pico- 


farads. La capacité parasite de 20 picofarads est, en effet, essentielle- 
ment formée de la capacité des secondaires des valves 1 et 3, de la” 


capacité propre des quatre valves (1,5 uuF par valve, donc G pico- 
farads en tout), du blindage des valves, et des fils de connexion. 
Les condensateurs A et B sont formés chacun de quatre gros conden- 


sateurs céramiques du type « assielte » mis en parallèle. 
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Ces condensateurs doivent être extrêmement bien isolés car ils sont 
soumis à la haute tension alternative. Nous avons eu beaucoup de mal 
à les trouver, ayant « claqué » un grand nombre de condensateurs 
pourtant bien isolés. | 

Ainsi réalisée l’alimentation haute tension fonctionne d'une manière 
très sûre et pratiquement sans autre panne que le remplacement d’une 
valve de temps à autre. 


Stabilisation et mesure de la haute tension. — @) PRINGIPE DE LA 
MESURE ET DE LA PRISE DU SIGNAL DE STABILISATION. — Nous avons fixé à 
625 mA le courant débité dans la chaîne de résistances placée entre la 
haute tension et la masse. Nous 
vérifions ce courant en comparant 
la tension d’une pile étalon 
(E — 1,0187 V)et la tension pro- 
A duite par ce courant de 625 mA 


- haute -tension 


< aux bornes d’une résistance de 
galvanomètre statrisagon 1 630 ohms. L'équilibre de ces deux 
mètre sensible. La valeur de la 

Pile eta/on 


1630 ohms 
. 


haute tension est alors égale au 

produit du courant de 625 wA par 

= la résistance R de la chaîne. 

Fig. 7. D'autre part la variation de ce cou- 

rant provoquera la variation de la 

tension aux bornes de la résis- 

tance de 1 630 ohms, ce qui déséquilibrera une bascule (double triode 
sensible) et commandera ainsi une stabilisation. 

Les principaux avantages de ce système sont les suivants : 


—- =-- a tensions est vérifié par un galvano- 


1) Les résistances de la chaîne de résistances seront toujours parcou- 
rues par le mème courant : le coefficient de tension et de température 
de ces résistances aura donc beaucoup moins d'importance et on pourra 
les mesurer avec cette mème charge. 


2) Le débit de la chaîne de résistances étant toujours le même et, en 


» / \ 2 . CE * . . 
général, très supérieur au courant d'utilisation, les variations du cou- 
rant d’uulisation auront proportionnellement moins d'effet sur l’ensem- 


ble de l'alimentation : l'alimentation travaillera pratiquement toujours | 


dans les mêmes conditions, ce qui est un facteur important de stabilité. 

3) Le courant constant doit créer dans une résistance précise appro- 
priée une tension juste égale à la force électromotrice d’une pile qui 
polarise un des côtés d’une double triode sensible. On a ainsi la vérifi- 
cation facile du courant grâce à un galvanomètre sensible et une prise 
commode du signal d'instabilité. 


Enfin pour éviter toute source d'oscillations parasites dans un mon- 


di Bat 0 
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tage électronique sensible, il est préférable d'avoir dans le circuit-grille 
-une seule résistance fixe plutôt que les nombreuses boîtes de résistances 
ou de potentiomètres qui seraient nécessaires avec le montage plus 
classique rappelé plus bas. 
… 4) La mesure de la tension ne dépend plus d'un appareil de mesure 
mais seulement de résistances fixes qui ont été mesurées en charge 
dans un pont de Wheatstone. Comme on peut mesurer de telles résis- 
tances à mieux que 1 p. 1 000, la tension est mesurée à mieux que 
I P. 1 000. 

5) On fixe la tension par le nombre de résistances que l’on met dans 
la chaîne haute tension ce qui se fait très aisément. Un système de 
boîtes additionnelles de résistances de faible valeur permet le réglage 

de la tension à la valeur désirée. 

Remarque. — Dans la plupart des alimentations haute tension la 
- chaîne de résistance disposée entre la haute tension et la masse est fixe. 
= La mesure de la tension se ramène à celle du courant et le signal de 
“référence est pris sur une portion variable de cette chaîne. Les mesures 

précises (par opposition) sont plus difficiles à faire avec de tels montages. 


…__ b) MESURE DE LA TENSION. — La tension que nous cherchons à mesu- 
“rer et à s:abiliser est la différence des deux tensions positive et négative 
- plutôt que chacune d'elle. C’est ce que fait le dispositif ci-contre, à 
condition, bien entendu, que les résistances 
- R des deux chaînes soient les mêmes. C’est 
- la condition que nous pensons avoir réalisée 
en triant et composant les résistances de 
| Ja manière suivante : 
Nous avons trié 448 résistances à couche 
- de carbone « Sfernice » de 250 000 ohms à 
0,9 p. 100 de valeur nominale. Nous les 
avons assemblées par plaquettes de 12 résis- 
. fances de manière à ce qu’elles soient toutes 
> égales entre elles à 1 p. 1 000. En fait, la 
. mesure des plaquettes en charge a montré 
“que la résistance de 22 plaquettes sur 24 


a 


- était comprise dans l'intervalle : Here 
A; R = 2,988 + 0,004 M0. 


En ajoutant à ces plaquettes des boîtes AOIP à plots de 100000, 
50 00) et de 10000 ohms on arrive à avoir deux chaînes de résistances 
F ayant la valeur désirée et égales entre elles à mieux de 1 p. 1 000. 

» A l’équilibre du galvanomètre la différence de potentiel entre les 
deux barres du déflecteur est : 

4 Vi Vi (R + r)ù + (R + rh 

* —(R + r à + a). 
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D'autre part la tension aux bornes des deux piles étalons est 2Vétalon : 


Fè : 
2Vétalon — (4e L2); 
d’où : 


R 
Vi —V_— 2Vétalon X = 


en négligeant r devant R. En effet, r est tel que : 


r X 625—1,0187 V 
Ou : 


r — 1 630,0 ohms. 


Nous avons fait deux résistances de 1 630 ohms précises à mieux de 
RARE pont de Wheatstone. j 
Si les résistances R sont égales, on mesure bien ainsi la différence 

de potentiel appliquée aux barres du déflecteur à la précision de mesure 
des résistances R même si les courants 4, et z, ne sont pas identiques. 
FRemarquons en effet que la valeur intéressante est précisément la » 
différence des deux tensions positives et négatives ns que la valeur. 
de chacune des deux tensions. €. 


Que se passe-t-il en effet si une des tensions est de : 


V/2 +ovuet l’autre —(V/2 — v)? 


PÈRE À an. à 


Le rayon moyen à aura donc un 
potentiel de v au lieu de zéro comme 
dans le cas où nous avons fait le cal- 
cul au chapitre précédent. La particule : 
qui décrit ce rayon (et qui sortira par . 
la fente) a l’énergie cinétique : 


a 
= A eV 


et l'énergie potentielle ev. A la sortie 
de la fente elle aura donc pour, 
énergie : 


ee 


pe 


E— 


Es 
et comme = — = 40, on a : 


E = E(s < We) 


> | 
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» 4 . . . 
pour que l'erreur sur l'énergie de la particule soit de 1/200v c’est- 
ie ; nr : 
à-dire pour qu’elle ne soit plus négligeable il faudrait que : 
M 1 


40Vo 2000 


- il faut donc qu'une des tensions soit : 

V= Vili +) 
… :l faut que la tension soit donc de { p. 100 supérieure d’un côté et de 
4 p. 100 inférieure de l’autre, c’est-à-dire que les courants soient 650 et 
de 600 A dans les branches au lieu de 625 A. Il suffit de metfre 
un milliampèremètre quelconque dans chacune des branches pour 
s’apercevoir d’un tel déséquilibre. En fait, nous n’avons jamais constaté 
un tel déséquilibre. La mesure de la tension que nous faisons est donc 
… correcte et nous veillons à ne faire d'expérience que lorsque l'aiguille 
… du galvanomètre se trouve dans la région telle que les tensions créées 
…._ par le courant dans les deux résistances r et les forces électromotrices 
des piles diffèrent de moins de 1/1 000. 


€) STABILISATION DE LA HAUTE TENSION. — Le signal de référence qui 
- commande la stabilisation n’est pris que sur la 
chaîne de résistance de la polarité négative. 
| Les raisons en sont les suivantes : - haute tension 


| — la plupart des phénomènes agissant sur 
- une des polarités agissent aussi sur l’autre : ce 
sont généralement soit une dérive de l’alimen- 
tation soit un changement du débit ; 

— l’égalisation des deux tensions n’est pas 
critique comme nous l'avons vu; 
L — Je montage électronique ainsi réalisé est 
beaucoup plus stable et plus efficace. : 


1) Principe. — La tension produite par le Fig. 10. 
courant de résistance de la chaîne négative, 
dans la résistance r de 1 630 ohms polarise une 
_ des deux grilles d'une double triode ; l’autre côté est polarisé par une 
tension fixe. Lorsque le courant varie (c'est-à-dire lorsque la tension 
change), les deux côtés de la double triode ne sont plus équilibrés. Ce 
déséquilibre provoque la variation de la polarisation de la 813 de 
manière à rétablir la haute tension. 
_ 2) Circuit électronique. — La double triode est une 12 AX 7 choisie 
pour sa sensibilité et sa très forte pente : dans les conditions où nous 
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l'employons (polarisation grille —1 V, tension anode 125 V) le coefti- 
t d'amplification est de 100. 
“he re anodes de la 12 AX 7 commandent les deux grilles d'une 


Cnarne 40MQ 


+ 
Du 


0-400v 


Chaine 40 MR 


FIN TE. 


12 AU 7 dont les deux plaques sont respectivement réunis à la cathode 
et à la grille d'une EL 84. 


A l'équilibre, c’est-à-dire lorsque les deux grilles de la 12 AX7 sont 
réunies à la tension fixe de. 
polarisation de 1,018 V et que 
la grille de commande est dé- 
connectée de la résistance de 
1630 ohms, on règle la charge 
d'un des côtés de la 12 AX7 
(une double triode est rarement 
| symétrique) de manière que 


la 12AUT7 soit exactement 
| à sa position d'équilibre c’est- 
ol 5 polarisation 172 AX 7 


+ ne  à-dire que les deux côtés débi- 
Fquilibre tent le même courant (environ : 

Fig. "12: 7 mA) et que la plaque de la 

12 AU T réunie à la cathode de 

la. EL 84 soit à 270 V. À ce 

moment-là le montage est très sensible à la moindre différence de ten- 


sion entre les deux Étilles de la 12 AX7, comme l'indique le tableau et 
le graphique ivntsé : 


» volts| polarisation 


“ 


BE + 
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Tableau et graphique montrant l'influence du déséquilibre 
des grilles de la 12 AX7 sur la polarisation de la 813. 


Polarisation fixe Polarisation mobile Tension cathode Polarisation 

42 AX 7 12 AX 7 EL 84 813 

Tv ses Q 210 V THON 
1,05 210 — 150 
1,02 220 — 140 

1 équilibre I 270 — 90 

I 0,975 320 ro 

I 0,95 335 Mt) 

I 0,90 345 — 15 


Ce montage est très sensible et a demandé une assez longue mise au 
point. En raison même de sa sensibilité il a tendance à osciller et nous 
avons dû mettre quelques condensateurs de découplage pour amortir 
suffisamment la naissance des oscillations saus introduire par ailleurs 
de trop grandes constantes de temps. 

Comme le potentiel moyen de la cathode de la EL 84 est de 270 V, 
on met une pile de 360 V pour avoir une tension de — go V pour pola- 
riser la 813. 

Ce montage est donc assez intéressant puisqu'il permet la stabilisa- 
tion et la mesure d’une différence de potentiel de 50 000 V avec seule- 
ment deux piles étalons comme référence. 


d) Conczusion. — Ainsi réalisée l’alimentation haute tension est 
suffisamment stable et précise pour que le déflecteur puisse avoir une 
résolution de 500 comme nous le verrons plus loin. 


CHAPITRE 1V 
1. stabilisation du Van de Graañff. 


L’analyseur électrostatique comme nous l'avons vu ne laisse passer 
que les particules comprises dans un domaine étroit d énergie. Pour 
ue le faisceau frappant la cible au sortir de cet analyseur soit le plus 
grand possible, il faut que la proportion de telles particules dans le 
faisceau sortant du tube accélérateur du Van de Graaff soit la plus 
grande possible, donc que le Van de Graaff soit de lui-même le plus 


stable possible. 
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Pour stabiliser le Van de Graaff, nous avons établi deux stabilisa- 
ons : 


__ une stabilisation lente : stabilisation du courant de charge ; 

— une stabilisation rapide : stabilisation de la tension de l’électrode 
haute tension par le contrôle d'un courant d'électrons allant directe- 
ment de la cloche à l’électrode. 


Stabilisation lente : stabilisation du courant de charge. — &) PRIN- 
GIPE DE LA CHARGE DE LA COURROIE (Ga 53). — La courroie d'épaisseur de 
et de constante diélectrique + est entraînée par une poulie conductrice 

portée à un haut potentiel négatif V 


y CALLLLILLLLLA Poutie (variant entre o et 30 000 V). En {ace de 
, la courroie se trouve un peigne formé 
Pris mes Courroie nee DT 
Ë lo d’aiguilles de phonographe primilive- 
“NI Î Région de D. : sa 
ERETRES champ nul ment à la masse, à travers une résis- 


Le ru tance de 20 MQ et un microampèremètre. 
On peut en première approximaticn 
Fig. 13. expliquer de la manière suivante la 

charge de la courroie. 

A la surface de séparation de deux 
diélectriques nous savons que le champ électrique tangentiel et la 
composante normale de l’induetion électrique D — <E (dans le cas d’un 
diélectrique isotrope parfait) se conservent. 

En négligeant la composante tangentielle (négligeable par raison de 
symétrie) : 


V= Edair + © de 


dair étant l'épaisseur d'air, d, l'épaisseur de la courroie et E le champ 
électrique dans l'air. 
. L'air au voisinage de la pointe étant ionisé (par l’effet du champ 
élevé au voisinage des pointes), des ions positifs vont se diriger vers la 
courroie qui se recouvrira d’une densité d'électricité s telle que : 

E 

G—= — 

AT 

cette densité d'électricité superficielle va tendre à annuler le cham 


électrique au voisinage de la courroie, il s’établira donc un état d’équi- 
libre tel que : 


Ed =V—Vr=# 
E 


(4 


Vr étant la chute de potentiel au voisinage immédiat des pointes. 
D'où : | 


— _ d(V == Na} 


“7% 
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_ Comme la courroie tourne à une vitesse constante : 


Lcharge A = FAQ — Vr). 


… Les irrégularités du courant de charges peuvent donc provenir de 
l'inhomogénéité de la courroie (c’est-à-dire de la variation de + ou de d, 
ou de brusques variations de Vr par suite de claquages ou de déchar- 
ges brusques). Pour stabiliser le courant de charge il faudra donc agir 
sur le potentiel V et le faire varier pour rattraper les variations de 
courant. On a donc intercalé entre le peigne de charge et la masse un 
dispositif donuant une tension Av s’opposant aux variations du courant 
de charge, on aura donc : 


Echarge —kK L d(V — Vr — Av). 


+ 
à 


b) DisPosiTiF DE RÉGULATION DU COURANT DE CHARGE. — Ce dispositif 


destiné à créer cetle tension Av d'opposition est essentiellement com- 


Ge] 


=, 
Ë 
4 
2e 
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La tension V, de l’anode est ce que nous avons appelé Av dans le para- 
graphe précédent. Il en résulte : 
si 77 
Tcharge = FLE RK (Av + KV,): 

Le courant anodique dépend en fait beaucoup moins de la tension ano- 
dique que semble le montrer cette formule à cause de la forte valeur 
du coefficient d'amplification K (qui est supérieur à 100) de la forte 
valeur de R (R— IMQ donc KR > b) et de la forte valeur de V,. Par 
exemple pour I— 100 ya, V,— 100 V. Dans les conditions très spécia- 
les d’utilisation de ce tube on peut donc écrire (!) : 


à charge =+ MORE PE Av. 

Le second terme étant petit devant le premier, le courant de charge 
ne varie que très peu avec le potentiel anodique : il ne dépend prati- 
quement que de V, potentiel de la grille de commande de la IU 4, fixé 
par le potentiomètre aux bornes de l'alimentation 4oo V, la tension 
entre peigne et poulie est : V — Av. 

La capacité parasite de l’ensemble des conducteurs se trouvant dans 
le cadre, par rapport à la masse est C. 

Remarquons enfin que l’ensemble des conducteurs isolés de la masse 
comprenant le peigne de charge, les alimentations de polarisation et: 
de grille écran, la cathode et les grilles de la pentode a une certaine 
capacité C par rapport à la masse. 


Le phénomène physique est le suivant. — Quand pour une raison“ 
quelconque le courant de charge augmente subitement (précisons qu'il 
s’agit d'une brusque variation du courant entre les pointes et la poulie} 
le courant anodique n’ayant pas de raisons de varier, l’excès de courant” 
de charge ne pouvant pas être transmis à travers le tube devra être” 
pris sur la capacité C qui verra son potentiel Av diminuer en valeur 
algébrique. Le potentiel de l’ensemble de l’armature isolée de ce 
condensateur c’est-à-dire le potentiel du peigne de charge diminuera. 
ce qui aura pour tendance de diminuer la différence de potentiel entre 
le peigne et la poulie et donc de diminuer le courant de charge. C’est 
là l'origine de ce potentiel qui peut être assez élevé (jusqu'à un millier 
de volts environ), Le potentiel Av augmentant le courant anodique 


() Dans les conditions normales d'emploi, la résistance interne de la IU 4 


est p — 1,5 MQ et la pente S — 0,5 mA/V. Le coefficient d'amplification 
est alors : 


RES o; 
La formule s'écrit alors : 


I 
Rlcharge = Vh 2 750 AP. 
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augmentera certes, mais considérablement moins qu'il l'aurait fait 


- sans ce dispositif. 


La capacité parasite C étant très faible, de l’ordre de 5o X 10-12? farad, 
al suffit d’une quantité d'électricité de 0,05 microcoulomb pour que son 
potentiel soit de 1 000 V. Les réponses sont donc très rapides. Ce dis- 
positif permet de stabiliser le courant de charge à Æ 2 ou 3 p. 100, ce 
qui est suffisant pour que la seconde stabilisation puisse travailler nor- 


- malément. La stabilisation du courant a été installée en 1956, et elle 
: fonctionne normalement depuis ce temps-là. 


La stabilisation rapide par courant de pointes Corona. — 1° NÉCESSITÉ 


= D'UNE STABILISATION RAPIDE. — On peut difficilement espérer une stabi- 


lisation meilleure que 1 p. 100 par le contrôle du courant de charge. 


: En effet, les ions positifs mettent environ 1/10 de seconde pour aller 


… du peigne de charge au peigne de récupération de l’électrode haute 


tension. De plus, ils ne sont pas forcément tous collectés et certains 


-redescendent. Enfin, les inhomogénéités de la courroie risquent 


- d'introduire une fréquence d’oscillation de 5 cycles par seconde. 


Pour avoir dans le faisceau le plus grand nombre possible de parti- 


« cules ne s’écartant pas de plus de 1 p. 1 000 une stabilisation rapide et 
- énergique est donc nécessaire. 


+ 


- exemple au potentiel de la masse. L'en- 
semble pointe-plaque et électrode haute 


20 PRINCIPE DE LA STABILISATION PAR POINTES CoRONA. — Le principe 
de la stabilisation par pointe Corona repose sur l'effet bien connu du 
« pouvoir des pointes ». Si un conducteur est terminé par une pointe et 
si son potentiel est assez élevé (par rapport aux potentiels des conduc- 
teurs qui l'entourent) le champ électrique à l'extrémité de la pointe est 
assez grand pour ioniser le gaz ambiant 


et créer ainsi un courant ionique dans 
le gaz. . de 
. Le schéma de principe est le suivant : | 

- On place devant l’électrode haute ten- 


_ sion, une pointe passant à travers une 


plaque. On établit une certaine tension 


V entre la pointe et la plaque portée par Le 


| 

| 

| 

| 
+ 


tension du Van de Graaff est électrique- 


ment semblable à une triode, dont la Fig. 15. 
grille est à la masse, l’électrode haute 


_ tension jouant le rôle de la plaque, la 


pointe celui de la cathode et la plaque celui de grille de commande. 
Le débit de courant Corona qui est essentiellement composé d’élec- 
trons (à cause de la forte pression, les ions positifs sont très lents) est 


comme dans le cas de la triode fonction de la différence de potentiel 


Annales de Physique, 1959. 37 
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existant entre la pointe et la plaque (nous l’appellerons la tension 
pointe) et de la haute tension de l’électrode. 

Le courant diminue quand la tension pointe augmente, et augmente 
quand la haute tension de l’électrode augmente. Ce dernier phénomène 
constitue d’ailleurs un élément favorable de stabilisation. | 

Enfin, le courant Corona diminue quand on augmente la pression du 
gaz de remplissage et quand on éloigne la pointe. 

Le principe de la stabilisation par pointes Corona est donc le suivant : 
on fixe la position de la pointe pour avoir un courant coropa moyen de 
25 uA quand l’électrode a la haute tension désirée et l'on fait varier la 
tension de la pointe autour de la valeur moyenne d'environ 1000 V de 
manière à ce que les variations du courant Corona compensent aussi 
exactement que possible les variations de la tension de l’électrode. 
Quand par exemple la tension de l'électrode augmente on diminue la 
tension pointe, ce qui a pour effet d'augmenter le courant Corona qui 
en déchargeant l’électrode H. T. en fera baisser le potentiel. 


30 RéauisaTion. — a) Prise du signal. — Seules les particules 


1 = . Eo Eo , 
énere mprise dans le domaine E et Por 
ayant une énergie comprise L ee 0— ; 


tent par la fente de sortie. Les autres particules sont arrêtées soit par 
les fentes de sortie, soit par les électrodes du déflecteur. 


En fait, à chaque instant la dispersion du faisceau en énergie est 


très faible, elle n’est théoriquement due qu'à la dispersion en énergie 

des protons sortant de la source c’est-à-dire quelques centaines de 
_ volts. La dispersion en énergie du faisceau à un instant donné est donc 
inférieure à 1/10 000. 

Lorsque la haute tension de l’électrode change pour une raison quel- 
conque, le faisceau tombe sur une des lèvres des fentes, la stabilisation 
à ce moment agit et tend à faire repasser le faisceau à travers la fente. 
Quand le faisceau repasse à travers la fente la tension pointe revient à 
sa valeur initiale et si la cause qui a provoqué le changement de la 
haute tension persiste, l’électrode haute tension sera de nouveau déré- 


glée et le faisceau sera de nouveau arrêté par la fente et le phénomène : 


recommencera. 


Le faisceau aura donc tendance à osciller régulièrement entre les 


deux fentes. 


La commande de la stabilisation devra être faite de telle manière 
que tout en ayant une réponse rapide elle diminue au maximum ces 


oscillations du faisceau et qu’elle garde une « certaine mémoire » de 


ce qui s’est passé dans la fraction de seconde précédente de manière à 
«prolonger » la correction au-delà de la réception du signal. Toutes 
les valeurs (notamment celles des résistances et des capacités) du 
schéma électrique ci-dessous, ont été déterminées par l'expérience : ce 
sont celles qui donnent le faisceau sortant le plus abondant. 


moin a : 2 


dass 


dde 7 pui Tite 


ÿ 


PORN PEU 


cd sie ln re, à 
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L Signalons enfin que nous avons mis en fait deux fentes de sortie : 
une fente fine destinée à la résolution et à la prise normale du si nal 
et il autre beaucoup plus ouverte (5 mm environ) destinée à em Lé 
à tout prix Le faisceau de tomber sur les barres déflectrices. Le RS 
reçu par cette dernière fente sera beaucoup plus amplifié pour ramener 
“très énergiquement le faisceau vers le centre. En fait, ces fentes ne 
reçoivent pratiquement pas de faisceau, en ARE TETE normal. 


d +300v stab 


a 
300v stab. 


il 
«| 


fentes : fentes du 
dubas | haut 

y I (ESS = 1 
lj, 


… b) Commande électrique. — Quand la tension de l’électrode haute 
“{ension baisse, le faisceau tombe sur les fentes du haut. Le montage 
“électrique doit donc élever la tension de la pointe pour diminuer le 
pur Corona. Le montage électrique est représenté dans la figure 16. 
= ]lest essentiellement composé d’une double triode (6 SL 7) dont les 
grilles sont réunies d’une part aux fentes de sortie et d’autre part à la 
_ masse à {ravers des résistances shuntées par des capacités. Une des pla- 
ques est portée à un potentiel fixe de 300 V et l’autre est réunie à la 
même tension à travers un potentiomètre de 50 000 ohms. 
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Ea l’absence de signal sur les fentes, on règle la résistance de 
cathode de manière à faire travailler la 6SL7 au milieu de la partie 
rectiligne de sa caractéristique (tension de polarisation de 2 V débit de 


2,3 mA par triode et tension anode de 250 à 300 V). On règle le poten- : 


tiomètre de manière à avoir une différence de potentiel de 50 V entre 
les deux plaques. 

Cette tension de 50 V polarise une triode de puissance (P 17 W) dont 
la plaque est réunie directement aux pointes, et à travers une résistance 
de 300 000 ohms à une alimentation isolée et stabilisée de 3 000 V. Le 
potentiel de la plaque, c'est-à-dire celui de la pointe, est d'environ 
1 200 V par rapport à la masse. 

Lorsque la tension du Van de Graaff baisse, le faisceau frappe la lèvre 
du haut de la fente. Sur le schéma on voit facilement que dans ce cas 
le potentiel de la grille de droite de la 6 SL 7 augmente, la polarisation 
de la P 17 W augmente, le débit plaque de la P 17 W diminue et la 
tension plaque augmente. La tension des pointes augmente, donc le 
courant Corona diminue et la tension du Van de Graaff remonte. 


c) Commande mécanique. — Nous avons remarqué que, dans le cas 
de notre Van de Graaff, le courant pointe moyen optimum est d'environ 
25 wA. Pour une tension moyenne des pointes de 1 200 V le courant 
Corona dépend considérablement de la tension de l'électrode haute ten- 
sion, et pour une tension donnée, de la pression dans la cloche et de la 
distance des pointes à l’électrode. Il faut donc pouvoir faire varier la 
distance des pointes à l’électrode haute tension. 


Nous avons donc réalisé un système permettant de commander élec- 


triquement à partir du tableau de commande l'avance ou le recul méca- 
nique des pointes. 


Conclusion génirale de la première partie. 


Dans les bonnes conditions de fonctionnement, c’est-à-dire lorsque 


le vide est suffisant, que la source d'ions est propre, et que la courroie : 
n'est pas usée, on obtient aisément un faisceau de 1 à 10 mA stable et . 


d'énergie connue à mieux de 2 p. 1 000 dans tout le domaine compris 
entre 0,5 et 2 MeV. Ces performances sont très comparables à celles 
des autres Van de Graaff de même énergie : Van de Graaff du Cali- 


fornia Institute of Technology et Van de Graaff de la High Voltage Engi- 


neering Corporation. Nous estimons que nous sommes arrivés aux 


mêmes performances que celles des appareils actuellement livrés par 


cette dernière firme avec en plus les avantages particuliers au déflec- 
teur précis de 63° que nous avons construit. 
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DEUXIÈME PARTIE 


CHAFITRE PREMIER 


Étalonnage général du Van de Graaff. 


Dispositif expérimental. 


19 LE DÉFLECTEUR MAGNÉTIQUE DE 80. — Le faisceau à la sortie du 
- déflecteur électrostatique est bien défini en énergie mais il contient, en 
> plus des protons, des ions de masse deux (molécules d'hydrogène H; 
ionisées une fois), et des ions de masse trois (molécules d'hydrogène H; 
… jonisées une fois) ; aussi un déflecteur magnétique est-il nécessaire à la 
… fois pour séparer ces trois faisceaux et pour focaliser sur la cible, le 
… faisceau de masse désirée : la fente objet étant la fente de sortie du 
- déflecteur électrostatique et la fente image étant près de la cible. 
Comme la principale fonction de cet électro-aimant est la séparation 
des masses 1, 2 et 3, le pouvoir de résolution n’a pas besoin d’être 
grand. Aussi l’avons-nous construit le plus simplement et le plus éco- 
» nomiquement possible. L’angle de déviation de 8° est nettement suffi- 
+ sant pour séparer les masses ; l’alimentation électrique, pour les mêmes 
raisons, est régulée, mais non stabilisée. 


Ce 


20 Le porte-ciBze. — Le porte-cible, qui a servi à la fois à l’étalon- 
nage et aux expériences décrites plus loin, permet d'exposer au faisceau 
» quatre cibles différentes : tantale, quartz et deux cibles minces : 
” fluorure de lithium et magnésium, et de mesurer la radioactivité de la 
cible de magnésium. 

Une feuille de tantale fixe au fond du porte-cible permet la mesure 
du bruit du fond (fig. 3). 

La cible de magnésium mobile autour d’un axe peut : soit être expo- 
sée au faisceau (fig. 2), elle se trouve alors à environ 1 em du cristal du 
 photomultiplicateur (les cotes relatives ne sont pas respectées sur la 
- figure), soit être placée contre le compteur Geiger 8 pour la mesure de 
la radioactivité de l'aluminium 26, formé par la capture des protons 
. par le magnésium 25. Cette position, de plus, dégage le tantale et 
- permet la mesure du bruit du fond (fig. 3). “ae 
À Un quartz mobile ayant à son verso une cible de fluorure de lithium 
_ permet le centrage du faisceau (position de la fig. 1) et après rotation 
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Flexigless Compteurf CiéleMg Tentele 
ee 


O 


farsceau 


de 180° l’étalonnage (fig. 4, voir plus loin) ; une rotation de ço° déga- 
geant soit la cible de magnésium (fig. 2), soit la cible de tantale 
(fig. 3). 


+ 
L 


à 


 : 


30 DÉTECTION DES RAYONS GAMMA, DES RAYONS BÊTA ET DES NEUTRONS. 
— Les rayons gamma que nous avons à détecter ont des énergies de 
l’ordre de 5 à 8 MeV. Ce domaine correspond au minimum du coeffi- 


r 
$ 

Le 

+ 


-cient d'absorption linéaire de la matière : c’est le domaine où l'effet” 
photoélectrique est nul et où celui de la création de paires est encore » 


peu abondant. 


Farsceau 


A ; /so/ant 
SEA. 5 b Porte ciële 
6001/sec Photo-multr. 


hceteur 


Fig. 18, 


près it tdi és t 


OBTENTION DE PROTONS MONOCINÉTIQUES 070 
Aussi avons-nous pris un gros cristal d’iodure de sodium (cylindre 
= de 7,5 cm de diamètre et de hauteur), placé sur un photomultiplicateur 
Dumont 6 364, protégé par un écran en mumétal. L'efficacité, calculée 
comme nous le verrons plus tard, d’un tel compteur placé à 1 cm de la 
cible est de l’ordre de 15 p. 100, très supérieure à celle d’un compteur 
Geiger placé aux mêmes endroits. 
Pour la mesure de la radioactivité de la cible de magnésium nous 
- avons placé à l’intérieur du porte-cible un compteur Geiger, dont le gaz 
” de remplissage est un mélange d’hélium, d’argon et d'alcool, et dont la 
… paroi en duraluminium est de 0,55 mm. L'efficacité de ce compteur est 
= d'environ 15 p. 100 pour les électrons de 1 à 2 MeV. 


40 L’INTÉGRATEUR DE COURANT. — Nous avons construit un intégra- 
» teur de courant. Le courant de faisceau charge un condensateur qui se 
décharge dans un déclencheur de Schmidt (Schmidt trigger) comman- 
dant lui-même une échelle de comptage (8). 


Étalonnage général du Van de Graaff. 


Le déflecteur électrostatique et son alimentation haute tension ne 
pouvant pas encore donner la valeur absolue de l'énergie des particules 
sortant du déflecteur, nous sommes obligés à un étalonnage général et 
par mesure de prudence nous avons laissé en permanence dans le porte- 

_ cible une cible de fluorure de lithium, de manière à pouvoir repérer les 

différentes résonances de production des gamma et le seuil de produc- 
tion des neutrons, lorsque le faisceau a l'énergie correspondante. 

-_ En d’autres termes chaque fois que nous voulions connaître avec pré- 

- cision la valeur de l'énergie correspondant à un certain phénomène, 

» nous repérions avec soin sur le même graphique la position des réso- 


nances connues entourant le phénomène. 


* 
| 

| 

Ë 

; 
id 
. 

| 
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10 RÉFÉRENCES DE L'ÉTALONNAGE !F(pay)‘fO. — Nous avons pris 
- comme référence le travail très précis fait par Hunt (9), à l’aide d’un 
Van de Graaff de 4 MeV et du déflecteur électrostatique absolu dont 
- nous avons déjà parlé (7). Il a été étudié les résonances de capture des 
+ protons par le fluor entre 0,5 et 2,2 MeV. Nous nous sommes principa- 
À lement servi des résonances suivantes : 935, 1 090, 1 140, 1 283, 1 348, 


+ 335, 1 607, 1 694 keV. 


; 20 ÉPAISSEUR DE LA CIBLE DE FLUORURE DE LITHIUM. — Les cibles de 
lithium dont nous nous sommes servi ont été préparées par M. Prugne 


” ju C. E. A. Elles ont une épaisseur d'environ 10 à 15 pg par centt- 
4 ond à environ 2 keV pour des protons de 1 à 


D 1,5 Mev. 
E- 
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30 ExemPLE D'ÉTALONNaGE. — Nous avons choisi _ ne 
d'étalonnage l'étude des deux pics de la résonance 13F (pay) 50 à 
1 348 keV et 1 375 keV parce que ce sont de fortes résonances qui se 
situées au milieu des énergies où nous travaillons (de 800 à 2 000 keV) : 
Prenons par exemple les mesures faites le 30 juillet 1997 : 

Nous avons porté sur le graphique ci-joint, le nombre de coups don- 
nés par le photomultiplicateur pour un même nombre de microcoulombs 
enregistrés par l'intégrateur. Nous n'avons pas retranché le bruit de 


Resonances VF(paŸ) 16g 


30000 


1348 Kev 1375 Kev 
largeur 56 kev largeur H1Kev 
J30:7-/957 


_—_—__ 


26,5 27 275 MQ 


Fig. 10. 


fond donné par le tantale, car il est de l’ordre de 200 coups ce qui est 
négligeable devant 23 000 et 36000 coups hauteur des deux sommets. 
En abscisse, nous avons porté le nombre de mégohms de la chaîne de 
résistance. | 

L'énergie des particules du faisceau étant proportionnelle à la diffé- 
rence de potentiel appliquée aux barres, elle-même proportionnelle à la 


résistance comme nous l’avons vu plus haut, l’étalonnage consiste à 
trouver la valeur de la constante C telle que : 


É=CE 


E énergie des particules en keV, 

R résistance des branches de la chaîne de résistances en mégohms. 
Le graphique montre que : 

le pic de 1 348 est à 26,73 MQ, 

le pic de r 375 est à 27,25 MQ. 


ARS. 
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En tenant compte de la correction d'épaisseur de la cible (les protons 
- de 1 348 keV d'énergie au centre de la cible, avaient 1 349 keV d’éner- 


gieen arrivant sur la cible) : 


CS — 50,468 keV/MQ, 


26,73 
rs 
2725 


C 


Ce qui fait une moyenne de 50,48 : 


C = 50,48 keV/MQ. 


— 50,495 keV/MQ. 


Remarquons que l'écart entre les deux constantes est de 0,027 en 


valeur absolue et en valeur relative de : 


0,027 I 
50,500 ” 2000 


= L'écart entre les deux est donc de : 1/2 p. 1 000 ce qui est parfaite- 
- ment normal, étant donné que les valeurs données par Hunt sont à 


1 P. I 000. 


D'autre part, si les résistances étaient précises à mieux que 1 p. 1 000 


et si on avait tenu compte des corrections géométriques du déflecteur et 


de l'influence de l’angle d’entrée du fais- 
ceau dans le déflecteur, on devrait avoir : 


E — 50,000 KR. 


Le 

: 

; 

Î 

; La différence entre la valeur mesurée et 
la valeur théorique est donc de moins de 
+ 2 p. 1000 : on peut donc considérer ce 
- résultat comme excellent étant donné d’une 
» part l’incertitude de 1 p. 1 000 de la réfé- 
- rence d'étalonnage, et d’autre part. de l’em- 
 ploide résistances de 0,5 p. 100 et de mesu- 
- res de résistances faites à 1 p. 1 000. 


Lo -RésozuTION pu VAN DE GRAAFF. — 
- Nous pouvons mesurer la résolution du Van 
de Graaff à l’aide de la résonance de 
… 1090 keV du fluor qui est particulièrement 


_ fine. Hunt donne comme largeur naturelle 


: expérimentale du pic est d'environ 3 keV. 


. L'épaisseur de la cible est de 2 keV comme 


Le000 
[2000 
Pic de /090 Kev 
largeur O7 Kev 
19-7-19357 
L | 
21M8 25 Énergie 
Fig. 20. 


» nous l’avons vu précédemment. Le carré de la largeur expérimentale 
étant en première approximation la somme des carrés de la largeur 


à 


2] 


1 
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naturelle, de l'épaisseur de la cible et de la dispersion de la machine, 
on trouve pour la dispersion de la machine : 

D? — 3? — (2? + 0,7?) Æ4, 

Dir 


On trouve donc une résolution expérimentale ; 


R = =? — 500. \ 


2 


JS + 4 


Nous obtenons donc la même résolution que la résolution théorique 
de 500 correspondant à une largeur de la fente de sortie de 0,8 mm: « 
C’est avec une telle largeur de fente que furent effectuées les expé- 
riences décrites ici : 


La résolution théorique et expérimentale est de 500, l'énergie du # 
faisceau est alors définie à +1 p. 1000. L’étalonnage est effectué 
à + 1 p. 1000. L'erreur relative sur l'épaisseur de la cible dans le cas « 
des cibles de magnésium que nous avons utilisées est de 10 à 20p. 100: « 
pour des cibles de 10 à 20 keV d'épaisseur, l'erreur due à la correction « 
d'épaisseur est donc de 1 keV: Nous pouvons donc dire que nos mesures 
des énergies des résonances d'absorption des protons par le magnésium « 
sont à + 3 p. 1 000. Nous donnons donc les pics compris entre 900 et F 
1 oo keV à 3 keV près et les pics d'énergie supérieure à 5 keV près. 


59 MOYENNE DES ÉTALONNAGES. — Si nous prenons tous les étalonnages « 
effectués pendant une période assez longue, par exemples les 27 éalon- # 


- 


nages effectués du 10 au 31 juillet 1957 nous trouvons une moyenne « 
de : è 


C=— 50,51 + 0,05 keV/MQ 


l'écart quadratique moyen des 23 étalonnages par rapport à la moyenne $ 


de ces étalonnages est donc le millième de la valeur de la constante, : 


ce qui est tout à fait normal, étant donné que les références elles-mêmes : 
sont à I p. 1 000. 


. 09 ETALONNAGE À L'AIDE DE L'ÉNERGIE DU SEUIL DE PRODUCTION DES 
NEUTRONS PAR LE LITHIUM BOMBARDÉ PAR LES PROTONS Li + p — ‘Be + n. | 
— L'énergie de ce seuil a été extrêmement bien étudié par de nombreux 
1 La moyenne des plus récentes et des meilleures valeurs 
CS) 


F'=FOoSR0MeVE 


Ne pouvant pas placer le long compteur à neutrons (compteur à BF3 
enrichi en ‘°B) dans l’axe du faisceau, les premiers neutrons atteignant 
le compteur sont produits par des protons de : 


1881, + 1,5 — 1 883 keV ; 


EN es 2 
LS 1 
6: 
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la figure 21 montre un exemple d'étalonnage à l’aide de l'énergie du 
seuil de production des neutrons par le Hthium. 

Durant la période correspondant aux 23 étalonnages à l’aide de la 
résonance de capture des protons par le fluor, nous avons fait 4 étalon- 
nages dont la moyenne est : 

C=—= 50,54 +0,03 keV/MQ 


2001 


“cette valeur est à moins de 3 
1 p. 1000 de la valeur moyenne 
- des 23 étalonnages précédents. 


& 
=] 
j je 


Conazusion. — Si l’on porte sur 
“ un graphique la constante d’éta- 
- lonnage en fonction de l'énergie, 
on voit que cette constante est 
…_ constante depuis 900 jusqu'à 
= 1 900 keV. D'autre part, le fait que 
= les deux méthodes différentes 
- résonance du fluor et seuil de pro- 
duction des neutrons par le 
- lithium, nous aient donné la 
même constante à mieux de 
1 p. 1 000 indique le bon fonction- 
nement de l’ensemble de notre 
appareillage. Celui ci doit nous Le | TT 56 Ma 
. permettre les mesures des énergies 
de résonance et des seuils de pro- 
duction à mieux de 3 p. 1 000. 
Cet étalonnage confirme enfin qu'avec une fente de sortie du déflec- 
‘teur de 0,8 mm, nous obtenons bien expérimentalemèent entre 1 et 
… > MeV la résolution théorique de 500 du déflecteur électrostatique avec 


un courant de 1 à 10 uA. 


se 
o 


Wombre de coups du compteur à Neutrons 


e] 
o 


hr 


CHAPITRE II 


Niveaux d'énergie de l'aluminium 26 
déduits de l’étude des résonances de capture 
des protons par le magnésium 25. 


_ Intérêt du choix de la réaction. 
Mg +p > 26A]° > 6Al+7y 
26A1 > 2Mg + pr. 


Mozkowski et Peaslee (10) de l’Université Columbia ont montré tout 
l'intérêt de l'étude des noyaux impair-impair qui ont un nombre égal 
_ de neutrons et de protons. 
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On a récemment mis en évidence expérimentalement le rôle du spin 
isotopique dans les règles de sélection des réactions nucléaires. Les 
noyaux impair-impair sont donc tout désignés pour l'étude du spin 
isotopique puisqu'ils sont les seuls à posséder plusieurs valeurs du spin 
isotopique parmi leurs plus bas niveaux d'énergie. Le spin isotopique 
du niveau fondamental est T — o pour les noyaux légers et T— 1 pour 
les noyaux lourds. Le croisement ayant lieu aux environs de À — 20. 

IL est donc intéressant de déterminer les relations entre les états les 
plus bas T—o et T —1 pour tous les noyaux impair-Impair de 
N=2Z. 

Les trois premiers noyaux Li, ‘°B, ‘#N sont stables. Tous les autres 
sont instables. 

L’aluminium 26 est précisément un de ces noyaux. Or, il se trouve 
que l'étude de la réaction : 


2%Mg + p —> ?SAl 


n'ait pas été faite jusqu’à ce jour dans le domaine de 1,2 à 2 MeV. 

Aussi nous avons pensé qu'il serait extrêmement intéressant de 
rechercher dans un premier travail les résonances de formation de 
l'aluminium 26 (%Mg + p > Al). Le Q de la réaction étant de 
6,6 MeV, l'aluminium 26 excité se désexcite 
par émission gamma. Le rendement des rayons 
gamma permet donc de repérer les résonances 
de capture des protons, c’est-à-dire de forma- 
tion de l’aluminium 26. 

D'autre part, il semble maintenant bien éta- 
bli (13) que c’est le niveau o* à 0,216 MeV au- 
dessus du niveau fondamental qui se désintègre 
avec une période de 6,7 sec pour donner le 
(Mg. Ce niveau posséderait un spin isotopique 
T —o. Le niveau fondamental serait un 
niveau T — 1 et J—5*. Dans ce cas ces deux 
niveaux seraient indépendants et auraient cha- 
cun leur propre période de désintégration bêta, 
le niveau o+ avec une période de 6,7 sec et le 
niveau fondamental 5+ avec une période esti- 
mée au moins égale à 10* années. Aussi est-il 


o* T=0 0216 


très intéressant d'étudier pour chaque réso- 


nance de capture le rendement en rayonnement 

bêta de 6,7 sec de période pour distinguer les niveaux de l’aluminium 26 

excité qui conduisent au niveau fondamental de ceux qui conduisent au 
premier niveau excité. 

_ L'expérience décrite ici a donc consisté à bombarder une cible isoto- 

pique de magnésium 25 avec des protons d'énergie comprise entre 
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. o,get 2 MeV et à noter les résonances d'émission de rayons gamma pen- 
… dant le bombardement, et la radioactivité bêta de la cible après le 
= bombardement, le faisceau du Van de Graaff étant coupé. 


Résultats expérimentaux. 


- 19 DÉROULEMENT DE L'EXPÉRIENCE. — À chaque énergie nous 
_envoyions un nombre constant de microcoulombs de protons sur les 
différentes cibles : tantale, fluorure de lithium et magnésium. Le nom- 
bre constant de microcoulombs (22) corresdonpait à 2° coups de 
l'échelle de l'intégrateur du courant. Nous notions le nombre d’impul- 
- sions données par le photomultiplicateur lorsque le faisceau tombait 
» sur le tantale (pour avoir le « bruit de fond »), sur le fluorure de 
Bthium (pour l’étalonnage) et sur la cible de magnésium (pour les 
résonances d'absorption). De plus, quand le faisceau tombait sur la 
cible de magnésium, nous arrêtions le comptage gamma au bout de 
= 2° coups de l'échelle de l’intégrateur mais nous laissions le faisceau sur 
= la cible‘pour avoir un temps total d'exposition de 35 secondes. Au bout 
d’un temps de sept périodes l'activité de désintégration bêta est égale 
… à l’activité correspondant à l’équilibre séculaire à 1 p. 100 près. Nous 
… vérifions que l'intensité du courant pendant ces 35 secondes ne variait 
pas plus de 10 p. 100. Au bout de 35 secondes, nous coupions le courant 
de charge du Van de Graaff et nous tournions la cible de magnésium 25 
vers le compteur bêta qui était mis en route 2 secondes après la coupure 
du faisceau (la coupure du Van de Graaff diminuait beaucoup le bruit 
de fond du compteur Geiger). Nous laissions alors le compteur en fonc- 
tionnement pendant une première période de 25 secondes pour la mesure 
de la radioactivité bêta de 6,7 sec et ensuite pendant une autre période 
de 25 secondes pour éliminer non seulement le bruit de fond mais 
aussi les effets de la radioactivité hêta de l’azote 13. En effet, par 
suite de la capture des protons par le carbone contaminant la cible il se 
- forme de l’azote 13, radioactif bêta plus qui redonne du carbone 13 
. avec une période de 10 minutes environ : 


120 + P — 18N 
18N — 18C + P+ T—= 10 minutes. 


dl à 15° daiinte db à Limite + RS, ds Re sn 6 Ce 


tone is 


Nous divisions ensuite le chiffre obtenu par le nombre de microcou- 
lombs reçus par la cible pendant 35 secondes. 

Nous pouvons donc tracer sur un même graphique : 

— le rendement en gamma de la cible de fluor pour avoir les pics 
d'étalonnage ; | 

— Je rendement en gamma de la cible de magnésium 25 par micro- 


coulomb reçu ; : 
4 __ le nombre de rayons bêta comptés par microcoulomb reçu. 
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>0 CORRECTION D'ÉPAISSEUR LE LA CIBLE. — Le magnésium naturel 
comprend 77,5 p. 100 de magnésium 24, 11,9 p. 100 de magnésium 29 
et 11 p. 100 de magnésium 26. Les cibles de magnésium 29 que nous 
avons utilisées ont été préparées par séparation électro-magnétique par 
les soins du Docteur Smith de Harwell. Elles ont une épaisseur de 100 
et de 6o ug par centimètre carré. Nous ne possédons évidemment pas 
les courbes de parcours énergie des protons dans le magnésium 25. On 
doit donc se servir des courbes de parcours énergie de l’élément le plus 
voisin connues, c’est-à-dire celles de l'aluminium 27. En se servant de 
la courbe de parcours énergie des protons dans l'aluminium 27 donnée 
par Rich et Maday (11) on obtient la courbe donnant la perte d'éner- 
gie — _ 
dé 
En appliquant cette courbe aux cibles de magnésium 25 de 100 et 
de 6o wg par centimètre carré on trouve une épaisseur de : 


en MeV par g/cem°. 


Energie Cible de 100 ug/cm? Cible de 60 ug/em? 

1 MeV 18,5 keV 11,1 keV 
ae M 19200 8.100 

2.) NEED à DER 


La correction d'épaisseur de cible (la moitié des chiffres ainsi obte- « 
nue) est donc loin d’être négligeable. Comme nous faisons des mesures $ 
relatives d'énergie, nous ne ferons pas d'autre correction que celle de 
1 keV pour la cible de fluorure de lithium dont nous avons déjà parlé et 


la correction ci-dessus pour la cible de magnésium 25. 


CUT 


3° COMPARAISON DE NOS RÉSULTATS ENTRE 0,9 ET 1,2 MeV AVEC CEUX: 
DE TAYLOR ET CEUX DE KAvanAGH. — La réaction ?**Mg(py)"5AI a été. 
étudiés jusqu’à 1,2 MeV par deux groupes. 

Le premier groupe est celui de Ohio State University : Taylor Russel 
et Cooper qui ont fait l'étude du rayonnement bêta émis par l’alumi- 
mium 26. Ils n’ont donc pas vu les pics de résonance conduisant pres- 
que exclusivement à l'aluminium 26 dans son état fondamental comme 
par exemple le pic de 958 keV (12). | 

Le second groupe est celui du Kellog Radiation Laboratory de Pasa- * 
dena : Kavanagh, Mills et Sherr qui a très soigneusement étudié la « 
réaction en notant aussi bien les pics gamma que les pics bêta, les » 
auteurs ne chiffrent pas les proportions relatives des rendements bêta 
et des rendements gamma : ils se contentent de donner un graphique … 
indiquant ces rapports (13). Ë À 
Dans le tableau ci-dessous nous donnons les valeurs corrigées des 
énergies des résonances de capture des protons par le magnésium 25 


que nous avons trouvé ainsi que les valeurs des énergies données par 
Kavanagh et par Taylor. 


she F0 agé ÈT: 


5 
x 
è 
% 
Ë 
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Pie Taylor Kavanagh Nos résultats 
, S. ; 928 933 929 
4 ES : — 998 997 
; LR 986 990 986 
È EL TER 1 043 1 040 1 049 
; W aie I 081 r-086 1 089 
APN 1 098 I 109 1 100 
RASE Te 1 192 == 1 148 
A LH 1 197 1 189 1 196 


—_ Les différences des valeurs données par Kavanagh et Taylor étant 
en moyenne de 0,5 p. 100 et nos valeurs étant quatre fois sur six com- 
“prises entre leurs valeurs, une fois égale et une fois supérieure de 
2 p. 1 000 on peut conclure que l'accord entre ces trois séries de mesure 
- est excellent. 

» Etant donné la constance de l’étalonnage et l'excellent accord avec 
-les valeurs de Kavanagh et de Taylor on peut donner nos résultats 
“comme justes à 3 keV près. Ce chiffre nous paraissant une limite supé- 
rieure de l'erreur absolue pour ces huit pics. 


À. 
+ 
r 


4° Résucrars. — Résonances nouvelles entre 1 200 et 2000 keV. 
… Dans le tableau et le graphique suivants nous donnons le résultat de 
nos mesures : 


É 
E 


» 
; ue “un D Pl li? 1 = 
1241 12881310 1377 1432 1531 15731592 16381652 1713 LR 1832 1898 1938 

1200 1300 1400 1500 1509 1700 1800 1900 2000Kev 
3 . 
3 Fig, 23. 


LE. avons trouvé 13 pics dont cinq doublets. Nous appelons « dou- 
| blet » deux pics très rapprochés tel que le minimum de comptage 
ps bien gamma que bêta est très supérieur au comptage avant et 
- après les deux pics. Les pics G, H, 1, J, sont des doublets ainsi que le 
| groupe GD: 


_ Dans la première colonne nous donnons la valeur des énergies de 


3 


nat ie die ns à 


“ 
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Tableau des énergies des résonances. 


Mg (py8*) Mg. 


Nombre de coups Rapport  » 
Energie pour Comptage du comptage bêta 
Pic keV 22 microcoulombs bêta au CORPTSES gamma 

A. 1 196 +3 1 700 19 100 
B. 1241 +3 2 5oo 12 55 
ce 1 288 + à 2 000 1/4 SI 
D. 1310 +3 3 500 30 100 
E. 19773 4 800 

2 000 8,9 5o 
E’ 1432 +9 900 — 
17e 15314 1 000 5 58 
G 157324 L 200 EU 10 
(es 1592 +59 2 4vo 5 25 
H 16384 3 3900 21 79 
H' 1652 +4 10 500 30 35 
1e 1713 +4 10 000 13 16 
le 1724 +4 10 000 13 16 
Je 1 748 +5 4 000 19 55 
ifrne VA Lite arm (| 9 600 13 7 
IE 1832 +5 13 000 13 12 
Fr: 1 898 +5 60 000 k) I 
M. 1 938 + 9 120 000 5 0,9 


résonance à 3 p. 1 000. Dans la seconde colonne nous indiquons le comp- 

tage gamma maximum donné par le photomultiplicateur pour un 

nombre constant de microcoulombs. Dans la troisième colonne nous por- 

tons la radioactivité bêta de la cible après l’exposition : le chiffre indi-. 
qué est égal au comptage du compteur Geiger dans les 25 secondes. 
suivant l'exposition, diminué du comptage obtenu pendant les 25 secon- 

des suivantes et divisé par le nombre de microcoulombs reçus par la 

cible pendant les 35 secondes d'exposition. 

La quatrième colonne indique l'importance relative du comptage 
bêta par rapport au comptage gamma. Le rapport de l’activité de la 
cible au rendement gamma est maximum pour les pics A et D (les 
rapports pour ces deux pics sont égaux à 3 p. 100 près). Nous avons 
supposé que les désintégrations de l’aluminium 26 excité correspon- 
dant à ces deux niveaux conduisaient entièrement au niveau o+ de 
0,216 MeV. Les chiffres de la colonne indiquent donc le pourcentage 
relatif d'aboutissement sur le niveau de 0,216 MeV et sur le niveau 
fondamental. On peut par exemple dire que dans le cas du pic E, la 
moitié des désexcitations conduisent au niveau fondamental 5+ et la 
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moitié au niveau excité o+ à 0,216 MeV, et que pratiquement toutes 
les désexcitations des pics L et M conduisent au niveau fondamental, 
LCes données aideront à préciser les spins des différents niveaux de 
l'aluminium 26 excité. 


CHAPITRE III 


Niveaux d’énergie de l’aluminium 27 
déduits de l’étude des résonances de capture 
des protons par le magnésium 26. 


Introduction. — Cette étude ne présente pas les mêmes intérêts théo- 
riques que celle de l'aluminium 26 : en effet, l’aluminium 27 n’est 
pas un noyau impair-impair avec un nombre égal de neutrons et de 
protons. Il nous a cependant paru intéressant d'étudier les niveaux de 
l'aluminium 27 dans une région où ils étaient inconnus. 

L'étude des résonances de capture des protons, par le magnésium 26 
a été faite par Russel Warren et Cooper de Ohio State University (14) 
pour les énergies de protons comprises entre 300 et 1 500 keV. Nous 
l'avons complétée pour les énergies de protons entre 1 500 et 2000 keV 
correspondant aux niveaux d'énergie de l'aluminium 27 compris entre 
9 700 et 10 250 MeV. 


re 


Cibles et dispositif expérimental. — Les cibles utilisées étaient des 
cibles minces de magnésium 26 isotopiques préparées par les soins du 
: Docteur Smith de Harwell, elles avaient une épaisseur de go pg par 
centimètre carré. En se servant des courbes de l'aluminium 25 on 
- trouve une épaisseur de : 


à. 1% MeV 16,7 keV 
1229 009 14,0 » 
He) 12200) 
1,959 0» 11: 280) 
| 2 » 10,220) 


La correction d'épaisseur de la cible est égale à la moitié de l’épais- 


 seur nominale de la cible. Ù 
Le dispositif expérimental est le même que celui de l'expérience des 


As , 
‘résonances de capture des protons par le magnésien 25. Nous n'avons 
.- 
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cependant pas laissé le compteur de Geiger-Müller à l'intérieur du 
porte-cible. 

Le processus expérimental est le suivant : 

A chaque énergie nous envoyions un nombre constant de microcou- 
lombs (correspondant à 2° coups de l'échelle de l’intégrateur de cou- 
rant) sur les différentes cibles : tantale, fluorure de lithium et magné- 
sium. Nous notions le nombre de coups donnés par le photomultiplicateur 
lorsque le faisceau tombait sur le tantale (pour avoir le bruit du fond) 
sur le Auorure de lithium (pour l'étalonnage) et enfin sur la cible de 


oh apr 


magnésium (pour les résonances d'absorption). Enfin, comme dans le 


cas précédent nous mettions le compteur à neutrons en route pour 
repérer l'énergie du seuil de production des neutrons par la réaction : 


Li+p + ’Be+n. 


Résultats expérimentaux. — 1) COMPARAISON DE NOS RÉSULTATS AVEC 
ceux DE Russez (14). — Dans la région comprise entre 1 200 et 1 500 keV, 


nous pouvons comparer nos résultats avec ceux de Russel. Dans cette - 


régions nous trouvons en eflet des pics de magnésium à 1 259, 1 288, 


1416 et r 459. Pour les comparer à ceux de Russel il faut tenir compte: 


du fait que Russel a étalonné son déflecteur magnétique à partir des 
valeurs des résonances gamma du fluor données par Hornyak en 1950 
tandis que nous avons employé les valeurs absolues données par Hunt 
en 1994 (t). 


Valeurs Hornyak Valeurs Hunt (9) Différence 
1290 keV 1283 keV 7 keV 
1399 )» 1348 » gx 
1381 » 1379 » 6 » 


Avant de comparer les valeurs de Russel aux nôtres, nous leur 
retrancherons 7 keV. 


() Nous n'avons pas fait cette correction pour la comparaison de nos valeurs 
et de celles de Taylor et de Kavanagh pour le magnésium 25 parce que les 
valeurs données par Taylor qui sont celles de Hornyak dans le domaine de 
Comparaison sont pratiquement les mêmes que celles de Hunt. 


Hornyak Hunt 
873,5 871,5 
935,5 935,1 


Kav éfé é 
anagh ne donne pas ses références d'étalonnage. 
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Voici le tableau donnant la comparaison : 


Valeurs Russel Valeurs corrigées Notre résultat Différence 
a keV keV keV keV 
TI255 I 248 1 250 2 OÿI7"p. 100 
2 I 295 1 288 1 288 0 0,0 » 
Z I 425 I 418 I 416 2 OT A ET 
1 464 I 457 1 450 RNCS Da) 


L'accord est donc là aussi très satisfaisant puisqu'il est de moins de 
> p. 1 000 dans les trois premiers pics et de 0,5 p. 100 dans le dernier. 


” 22 RÉSONANCES (PyY) NOUVELLES ENTRE 1 500 ET 2 000 keV. — Le gra- 
- phique ci-joint, montre les résonances d'absorption des protons par le 
= magnésium 26. En ordonnée on a porté le nombre’ de coups donnés par 
- photomultiplicateur pour un nombre arbitraire de microcoulombs 
- (2° coups de l'échelle de l'intégrateur). 


L 


#Mg(py)|7Al 


4 


: 
» maximum donné par le photomultiplicateur et dans la troisième colonne 


. les niveaux d'énergie correspondants de l'aluminium 27, en prenant 
. pour base du calcul la valeur du Q de 8,261 donnée par Endt et Kluy- 


, ver (ue): 


? 
F L NS NETÉ ES j 1 
, 1250 1288 1616 130 TES ISBN IE DVAIMSNSONE6 182) 1887 
; 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1300  2000kev 
» 
1 Fig. 24. 
g- 
à | leau nous donnons dans la première colonne la valeur 
/ ans le ta 
» des énergies des résonances de capture des protons par le magnésium 26 
* avec la même erreur relative que dans le cas de magnésium 25 : 


- 3 p. 1 000. Dans la seconde colonne nous indiquons le comptage gamma 
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Niveaux d'énergie de l'aluminium 27. 


Niveau d'énergie 


i ero'i aut r ive de l’aluminium 2 

de More a ; LE MeV É 
APS e T054 = 1/,000 9: 797 
ANR 1588 E / 790 9790 
BRrSE 10194 II 000 9,816 
Er 1637 E4 5 000 9,837 
CR 1729 4 9200 9,922 
COR 1799 Eh 9 900 9,931 
DE 1799 24 19 000 9,955 
E. 1786 +5 11500 9,981 
Fe: 1 823 +9 1/4 500 10,010 
Ge 1 882 +5 13 500 10,073 
He: 1 900 + 5 18 000 10,091 


CHAPITRE IV 


Sections efficaces des réactions d’absorption 
des protons par les magnésium 25 et 26. 


Introduction. — Dans une première partie nous donnons le calcul de 
l'efficacité de notre compteur à scintillation, dans une seconde partie 
nous calculerons d’abord les sections efficaces de réaction ‘*F(pay)‘fO 
que nous comparerons aux valeurs données par différents auteurs, et” 
nous calculerons ensuite les sections efficaces d'absorption des protons” 
par les magnésium 25 et 26. | 

Nous donnons de plus le calcul de la section efficace d'absorption. 
des protons par le magnésium 25 déduite de l’étude de la radioactivité 
artificielle de la cible. | 


Efficacité du compteur à scintillation. — Comme scintillateur nous 
avons employé un photomultiplicateur Dumont 6364 qui a une photo- 
cathode de 4 pouces (10,16 cm) de diamètre avec un cristal d’iodure de” 
sodium de 3” x 3” (cylindre de 7,6 cm de diamètre et de hauteur). La. 


cible de magnésium se trouve à 1 em environ du cristal et celle de fluor 
à 10 cm. 


19 PRINCIPE DE CALCUL LE L’kFricaciTÉ. — Nous supposons l'émission 
gamma isotrope (le noyau composé ne se souvient pas de son origine). 


Nous supposons donc que l'intensité du rayonnement émis est propor- 
tionnelle à l’angle solide. 
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= Nous supposons la cible ponctuelle située à une distance a du cristal, 
celui-ci étant un cylindre de 2b de hauteur et de b de rayon (b —3,8 cm). 
Nous repérons un rayon gamma par ses deux coordonnées angu- 
laires 0 et ». 
Un rayon gamma qui parcourt une longueur æ dans un cristal 
- d'iodure de sodium a une probabilité e-"* de ressortir du cristal sans 
avoir eu d'interaction avec le cristal. Il 
a-donc une probabilité 1: — e—* d’avoir 
-une interaction et d'être détecté par le 
 scintllateur. 
Considérons un rayon gamma émis 


par la cible. Il a une probabilité = da 
AT 


- de se trouver dans le cône élémentaire 
dQ défini par : 
: dQ = sin odide. 

D'autre part un rayon gamma dont 
la trajectoire est à l’intérieur de ce cône 
a une probabilité 1 — e—!* d’être détecté. 
La probabilité pour qu’un rayon gamma 

- soit à l’intérieur de ce cône et soit 
- détecté par le cristal est le produit des 
deux probabilités : 


== _ ets; : 
el L e—!"*) sin edûde. 


20 Résucrars. — Nousavons pris pour coefficient { la valeur 0,13 cm, 

» cette valeur correspond aux rayons gamma de 6 à 8 MeV, auxquels 

- nous avons affaire. L'intégration de cette probabilité dans tout l’espace 

(nous avons calculé l'intégrale par la méthode graphique) donne le 
_ résultat suivant : 


a Efficacité 
à 0, em DA TOU 
F 11e 14,5 y» cas de la cible de ma- 
gnésium. 
10 » 16) » cas de la cible de fluo- 
rure de lithium. 
Remarque. — La base de ce calcul est la courbe des coefficients 


| d'absorption de l’iodure de sodium en fonction de l'énergie des rayons 
. gamma établie par le National Bureau of Standards (16). Cette courbe 
est reproduite dans le livre de Siegbahn, Beta and çamma ray spec- 


EUX 
LE 


1 
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tnoscopy. Nous la reproduisons ci-dessous. Gette courbe est le 
résultat de calculs très complets portant sur l'effet photoélectrique, 
l'effet Compton (calculs de Klein et Nishina) et l'effet de création de 
paires (calculs de Bethe et de Heiïtler). L'expérience confirme assez bien 
leurs résultats. Les auteurs pensent que leurs calculs sont Justes à 
3 p. 100 dans le cas de l'effet photoélectrique et à 10 p. 100 dans les 
deux autres cas. 

L'efficacité ainsi calculée est une limite supérieure de l'efficacité 
réelle du scintillateur : elle tient en effet compte des très faibles impul=" 


1 


<encm 
10 


10! 


10 
10kev 100 kev 1000kev 10C50 keys Ë 
(D Compton @) Création de paires 1 
@) Photoëlectrique @) Totel - 
L 


Fig. 26. 


sions qui pourraient se perdre dans le bruit de fond du compteur. Nous 
avons fait un effort, comme nous le disons plus loin, pour démèêler les. 
impulsions faibles données par le scintillateur des impulsions du bruit. 
de fond. L'efficacité ainsi calculée est une limi'e supérieure de l’effica- 


cité réelle, elle ne devrait pas cependant lui être supérieure de plus de. 
ON D: 100. "1 


Calcul des sections efficaces. . 
Lion : 


La section efficace étant par défini- 


[2 


(ok — 


Gé 
o 72€ w 


Z 


où N/Ns est le rapport du nombre de particules ayant eu une inter- 
action au nombre total de particules incidentes et nx,le nombre de 
noyaux par centimètre carré de cible. 


= cr : L L2 
TA Ai 
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19 SECTIONS EFFICACES DES RÉACTIONS !F(pay)!50. — En appliquant 
cette définition aux différentes résonances !F(pxy){fO nous trouvons 
les sections efficaces suivantes que nous mettons:en face des sections 
efficaces données par Bonner et Chao (1). 


Nombre de coups s (J 

Pic pour. ç mb mb 

: keV 22 microcoulombs mb Bonnér Chao 

99e -. : 65 000 129 88 180 

:; DICO 3 500 7 [A 13 

TROT, 11 00 22 8 1) 

M Me ru 24 000 46 19 RQ 

HO ass 48 000 93 79 8) 

BOT à < 110 000 219 190 300 
RHONE à 20 000 39 
HAE 55 000 106 


re 


… Ce tableau montre que nos résultats sont en bon accord avec ceux de 
Bonner et de Chao : trois de nos résultats sur six se trouvent compris 
entre ceux de Bonner de ceux de Chao. Cet accord justifie nos mesures 
et notre méthode de calcul. Nous les utiliserons donc pour donner les 
sections efficaces de résonance d'absorption des protons par le magné- 
sium. 


20 SEGTIONS EFFICACES DES RÉACTIONS *Mg(pfy) "Mg. — En appli 
quant la même définition aux résonances des réactions données au 
second chapitre, on trouve les sections efficaces suivantes exprimées en 
milibarns. 
pe 


- 30 SECTION EFFIGACE DE La RÉACTION #Mg{(pfy) Mg PAR L'ÉTUDE DE 
LA RADIOACTIVITÉ BÊTA DE LA C.BLE APRÈS. EXPOSITION. — a) Nous pou- 
Vons calculer la section efficace de la capture des protons par le magné- 
sium 25 pour les deux pics A et D. Nous avons admis que, pour ces 
deux résonances, toutes les désexcitations du noyau d'aluminium 26 
“excité conduisaient au niveau de 0,216 MeV de l’aluminium 26 dont la 
période de désintégration bêta est 6,7 sec. Nous ne le pouvons pas pour 
les autres pics. 


* b) Æfficacité du compteur Geiger. — La cible est un rectangle de 
17 X 9 mm, elle est placée à environ { mm du compteur. L'émission 
bêta étant supposée isotrope un cinquième des particules bêta émises 
par la cible touchera le compteur qui est un cylindre de 17,2 mm de 
diamètre et de 122 mm de long. < 

. La paroi en aluminium du compteur à une épaisseur de 0,55 mm et 
arrête les électrons de 450 keV d'énergie. Tous les électrons d'énergie 
inférieure à 450 keV seront donc arrêtés par les parois du compteur. 
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Sections efficaces de résonance de capture 


| _" till des protons par le magnésium 25. 


Nombre de coups c 
Pic pour 22 microcoulombs mb 
UE ES 1 800 0,038 
NEC OT a RE 2 200 0,046 
NEC en Re 1 800 0,038 
Yet 2 300 0,048 
Arcs 1 700 0,039 
BE 2 500 0,052 
Ce 2 000 0,042 
Die 3 500 0,074 
GE l 200 0,088 
Ge 2 400 0,090 
HE 3 300 0,069 
A’. 10 500 0,22 
Te 10 000 0,21 
16e 10 000 0,21 
Jar L 000 0,08/ 
J'. { 000 0,19 
Ke 13 000 0,27 
LH: 60 000 1,20 
M . 120 000 2,50 


Cependant, la plupart des électrons traversant la paroi du compteur” 
autrement que le long d’un rayon du cylindre traverseront une épais- 
seur de matière plus grande. : 

Un calcul rigoureux devrait tenir compte de la traversée exacte de 
matière le long de tous les chemins possibles, de la forme du spectre 
bêta de l'aluminium 26 (dont les données sont les suivantes : la période 
est 6,7 sec, le log jf (vie comparative) est 3.3 et l'énergie maximum 
des bêta est de 3 MeV), et enfin de la rétrodiffusion à la fois dans le 
support de la cible et dans la paroi du compteur. 

N'ayant pas fait le calcul rigoureux tenant compte de toutes ces don- 
nées, nous estimons que seulement les 2/3 ou les 3/4 des particules 
atteignant théoriquement la paroi du compteur le déclenchent. 

L'efficacité du compteur est donc approximativement de : 


RENE 
Xi 
c) Résullat. — À partir de cette valeur de l'efficacité du compteur et 


en tenant compte des conditions expérimentales décrites au chapitre II, 
nous trouvons pour le pic À une section efficace de 0,04 mb et pour le 
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pic D 0,08 mb qui sont très proches des valeurs trouvées par l'étude du 
rendement gamma : 0,035 et 0,074 mb respectivement. 

« Les hypothèses dont nous nous sommes servi dans le calcul de l'effi- 
cacité du compteur Geiger pour les rayons bêta émis par l'aluminium 26 
étant raisonnables, ce résultat confirme bien pour ces deux pics notre 
Calcul par la méthode du photomultiplicateur. Le calcul par la mesure 
de la radioactivité bêta de la cible n’est malheureusement possible que 
pour les transitions allant directement au niveau de 0,216 MeV. Le bon 
accord de ces deux calculs pour les pics A et D confirme bien aussi que 
la désexcitation des niveaux A et D conduit entièrement au niveau 
de 0,216 MeV au-dessus du fondamental. 


4° SECTIONS EFFICACES DES RÉACTIONS ?Mo{py)'Al. — En appliquant 
encore la même définition aux résonances d’absorption données au 
chapitre IIT on obtient le tableau suivant des sections efficaces expri- 
mées en millibarns. 


Sections efficaces de résonance de capture 
des protons par le magnésium 26. 


Nombre de coups CJ 
Pic pour 22 microcoulombs mb 
ve 14 000 0,020 
Pr. 7 000 0,10 
AY: 1/, 000 0,20 
B. II 000 OT 
PES RUE TE 5 000 0,07 
(CE é 9 500 0,13 
DU EE 19 000 0,97 
Ë Fr: 11 000 0,10 
! fe 1/, 500 0,20 
| G. 13 500 0,19 
Ê fl 3 18 020 0,29 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE COVARIANTE 
DE LA DIFFUSION NUCLÉON-NUCLÉON 
A HAUTE ÉNERGIE © 


Par Micmez GOURDIN 


j INTRODUCTION 


On s’est efforcé longtemps d'expliquer les expériences de diffusion et 
- de polarisation nucléon-nucléon avec un simple potentiel local introduit 
_ dans l'équation de Schrôdinger. Cette méthode relativement simple, et 
souvent purement phénoménologique, a permis d’obtenir de bons résul- 
“tats dans le domaine des basses énergies. Mais ceci est notoirement 
insuffisant dès que l’on tente d'élargir l'éventail des énergies, par 
- exemple de o à 300 MeV. On est obligé de tenir compte de corrections 
- d'origine relativiste. C’est pourquoi une formulation complètement 
* covariante du problème de deux corps est nécessaire pour servir de 
base à l'étude des forces nucléaires. 
L’équation d’onde relativiste de Bethe et Salpeter (2), obtenue à partir 
L de la théorie quantique des champs (12), paraît être une voie simple et 
- naturelle pour résoudre notre problème. Elle a déjà été utilisée dans un 
- but analogue par Lévy (20) qui montre que la théorie du méson est 
- susceptible de fournir une explication correcte des forces nucléaires. 
» Généralisant la méthode de Tamm (28), Dancoff (6) au cas d'une inter- 
- action quelconque incluant la présence, dans les états virtuels intermé- 
. diaires, d’un nombre arbitraire de particules en interaction, il introduit 
- une correspondance entre un tel traitement et l'équation de Bethe et 
» Salpeter prise dans une approximation adiabatique (nucléons au repos 
. pendant le temps de vol des mésons virtuels) pour les temps propres 
- égaux des deux particules. 


(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
. pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue le 
17 juin 1957 devant la Commission d'examen. 
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. . I , 
Se plaçant d’abord dans une région non relativiste (r > a Lévy 


VuM 
calcule aux second et quatrième ordres par rapport à la constante de 
couplage g un potentiel équivalent mettant en évidence des forces ten- 
sorielles. Une analyse semblable n’est pas possible dans la région 


relativiste (r < —— |, mais on peut extraire, du noyau du second ordre, 
vuM 


un opérateur d'interaction non local à courte portée dont l'effet est ana- 
logue, sur la fonction d'onde, à un potentiel très fortement répulsif, 


Ce terme est la justification du « cœur dur », postulé phénoménologi- 
ñ 


quement par Jastrow (14), et dont Lévy évalue le rayon à r, = 0,88 £ 
Les potentiels et le cœur dur permettent de rendre compte aux basses 
énergies des propriétés du système neutron-proton; l'accord avec l’expé- 
rience est généralement satisfaisant mais il est probable que pour des 
énergies supérieures à 30 MeV il soit nécessaire de tenir compte de 
termes non locaux (23) et de processus d'interaction plus complexes. 

Le sujet de ce travail est l'étude de la diffusion nucléon-nucléon à 
l’aide de l'équation de Bethe et Salpeter. Il s’agit d'examiner s’il est 
possible, grâce à un traitement incluant des corrections relativistes, de 
rendre compte des résultats déduits des expériences de diffusion 
proton-proton faites dans un.domaine d'énergie allant de o à 300 MeV. 

Les quatre variables æ,, æ+, æ3, æ, — ict de l’espace-temps sont les 
composantes d’un quadrivecteur et jouent des rôles entièrement symé- 
triques. Mais x, étant purement imaginaire, la norme du quadrivecteur 
ainsi que les formes quadratiques que l’on peut avoir à considérer ne 
sont pas toujours définies positives. Wick, Kemmer et Salam ont montré 
qu'il est possible de prolonger analytiquement la fonction d'onde 
Y(1, 2) relative aux nucléons 1 et 2, pour les valeurs réelles de x, 
c'est-à-dire pour les temps purement imaginaires. Ceci correspond, 
dans le plan complexe de la variable æ,, à une rotation de +/2 des 
chemins d'intégration avec, toutefois, certaines précautions pour 
conserver le même partage des pôles situés dans ce plan. 

Le principe physique qui dirige ce travail est la généralisation de la 
méthode des ondes partielles à un problème de diffusion à quatre 
dimensions traité de manière covariante. Afin d'exposer les méthodes 
de calcul, il est intéressant d'envisager en premier lieu le cas de parti- 
cules sans spin en interaction scalaire avec des.mésons x scalaires: 
Les harmoniques hypersphériques élant la généralisation, dans un. 
espace euclidien à quatre dimensions, des harmoniques sphériques 
habituellement considérées, il est aisé de développer la fonction d'onde” 
Y(1, 2), en ondes partielles. Chacune de celles-ci est caractériséé par. 
le moment angulaire / et un paramètre discret n. / est un vrai nombre” 
quantique, laissé invariant par l'interaction, qui, par contre, couple entré 
elles les diverses ondes ne différant que par la valeur de n. On obtient. 
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ainsi, pour chaque moment angulaire { fixé, une infinité d'équations 
intégrales couplées. La recherche des formes asymplotiques des 
solutions, dans l’espace de configuration, permet de définir un pseudo- 
- déphasage indépendant de »r qui se révèle être, après sommation sur 
- l'indice n des ondes partielles ayant le même /, le vrai déphasage habi- 

tuellement considéré dans un problème classique de diffusion. Il est 

alors aisé de calculer la section efficace différentielle. La difficulté du 
» problème est donc concentrée dans la résolution d’un système infini 
»… d'équations intégrales couplées. Celles-ci, écrites dans l’espace d’éner- 
…_ gie-impulsion, présentent une singularité localisée dans le terme 
= non homogène qui est une distribution de Dirac: On propose deux 
- méthodes d'approximation. La première consiste à établir un principe 
- variationnel qui fournisse une expression stationnaire du déphasage. 
- La seconde méthode est une résolution approchée des équations inté- 
grales par transformation de leurs noyaux. Chacun d'eux, fonction de 
deux variables, est remplacé par le produit de deux fonctions d’une 
» seule variable. La forme de ce produit est liée à la singularité des 
Z équations intégrales. La substitution devient une identité lorsque l’un. 
… quelconque des moments relatifs, final ou intermédiaire, prend sa valeur 
… initiale. Physiquement, l'approximation paraît justifiée lorsque les 
quantités de mouvements varient peu ; elle permet de résoudre exacte- 
. ment les nouvelles équations intégrales et il est possible d’obtenir une 
suite de valeurs approchées des déphasages par itérations des solutions. 
| Afin de comparer les résultats de ces méthodes, entre eux d'une part 
; avec ceux fournis par l’approximation statique d’autre part, il est 
À 


instructif de calculer la longueur de diffusion qui est la limite du 
rapport de l’angle de phase de l'onde / — o, à la racine carrée de 
l’énergie lorsque celle-ci devient nulle. L'interaction utilisée est du 
second ordre, c’est-à-dire que l’on n’admet qu’un seul méson à la fois 
-dans l’état intermédiaire en plus des deux nucléons, ce processus 


pouvant être itéré un nombre infini de fois. Les diverses approximations 
- fournissent des résultats extrêmement concordants entre eux. 


- La troisième partie de ce travail est une application du traitement 
‘exposé ci-dessus à des fermions en interaction pseudoscalaire avec des 
mésons pseudoscalaires. La fonction d'onde Ÿ(1, 2) est un spineur de 
l'algèbre de Dirac à seize composantes que l’on décompose en ondes 
partielles. Le moment angulaire total J, sa composante "1 sur Os et la 
parité (— 1): (L est le moment angulaire orbital) sont de vrais nombres 
quantiques. Les équations radiales, couplées par rapport au paramètre n 
se répartissent en trois classes : la première décrit les états « singulets » 
(J—L: m—o); la seconde, les états Ctriplets » de parité Ft 
(EL —J; m—+#i1); la troisième, enfin, les états « triplets » de parité 

pposée (L—JÆ+ 1; m—o, +1). Il est possible de définir des pseudo- 
déphasages caractérisés par les seuls nombres ES m mais indé- 
pendants de n. La section eflicace différentielle de diffusion s'en 


1 


F1] 
ü 
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déduit aisément. La méthode d’approximation des noyaux est utilisée 
pour résoudre le système d'équations intégrales couplées. En supposant 
une interaction du second ordre, la constante de couplage est déter- 
minée afin de reproduire la longueur de diffusion neutron-proton dans 
l'état singulet déduite des expériences. La valeur trouvée, g?/4kr— 20, 
est la moitié de celle que nécessiterait l’approximation statique effectuée 
sur la même équation de Bethe et Salpeter. Enfin, le déphasage associé 
à l’état singulet !S est étudié pour diverses valeurs de l'énergie avec la 
constante de couplage précédemment déterminée. L'accord avec les 
données expérimentales est obtenu aussi bien aux faibles énergies (6 MeV) 
où la portée effective calculée est de 2,43. 10‘? cm (valeur expé-s 
rimentale : 2,5+0,25 10? cm), qu'aux grandes énergies (85 MeV, 
165 MeV) où apparaît une annulation suivie d’un changement de signe 
du déphasage !S aux environs de 140 MeV. Ce phénomène, observé 
-expérimentalement, avait conduit Jastrow à postuler empiriquement” 
l'existence, en plus d’un potentiel ordinaire, d’un potentiel singulier 
infiniment répulsif, appelé « cœur dur » et qui agit seulement aux {rès” 
petites distances. Ce travail en fournit une justification théorique en 
même temps qu'il confirme les résultats de Lévy. 

Un traitement covariant de la diffusion nucléon-nucléon permet de 
rendre compte de l'allure générale des phénomènes observés. Il 
faudrait étudier la variation de la section efficace différentielle en 
fonction de l’énergie pour savoir si l’accord avec les mesures expéri- - 
mentales peut être réalisé. Cette question qui n'offre pas de difficultés 


4 , Ç : LR J’'A > 
théoriques exigera des calculs importants et pénibles avant d'être 
résolue. | 


PREMIÈRE PARTIE d 


Équation de Bethe et Salpeter. 


L'équation de Bethe et Salpeter est une équation intégrale inhomo- 
gène pour | amplitude de diffusion Y(1, 2) de deux fermions en interac- 
tion pseudoscalaire avec des mésons x pseudoscalaires : . 


CREER TE 2/80, 980, PE G, h,5,6)2(5,6)d3dhd5d6. 


Le noyau G (3, 4, 5, 6) correspond à la so 


. iréductibles de Feynman (8) (11) décrivant les divers processus. 
interaction considérés. Le plus simple de ces derniers est ce que l’on 
appelle d'ordinaire « l’approximation échelle » (25) (27) : | 


GU(3, 43 5, 6) = gAr(3, 4)5(5, 3)8(4, 6). L 


mme de tous les diagram= 


ee 
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- Cette interaction, du second ordre par rapport à la constante de cou- 
| plage g, correspond à l'itération du diagramme fondamental le plus 
- simple comprenant l’é‘hange d’un seul méson : 


… Les fonctions S- et A. sont celles définies par Dyson (8) comme 
- valeur propre dans le vide de produits ordonnés d'opérateurs de:. 
champs : 


LSAX —Y)=— < 9 | DL XIEY)] | Po > 


Ar(X—Y)= < do} PLPX)POY)] | Po >. 


 E:les possèdent une représentation intégrale avec, comme chemins 
… d'intégrations pour la variable po, les chemins de Feynman : 


PA LS DRE es M 
SX) = J Fi e" dP 


Ar(X) == il, p° + HE me e’*dip. 

Nous serons amenés à traiter le cas simplifié de particules sans spin 

en interaction scalaire avec des mésous scalaires. Les modifications à 

opérer dans l'équation intégrale précédente sont d’une part le rempla- 

cement des propagateurs S; par Az, d'autre part la suppression des 
matrices y; dues au caractère pseudoscalaire. 


Transformation de Wick. 


Nous nous proposons de faire une double transformation de Fourier 
de l'équation de Bethe et Salpeter et obtenons pour la fonction d'onde 
 7(P:, P2) une nouvelle équation intégrale : 


X Pas le) = Xo( Pas Pa) + Fi(P1 FafP2) Ÿ V(Pa1P23 PiPa)L(P\ P2)dpdps. 


v est la transformée de Fourier quadruple du noyau G précédemment 
- défini. Les propagateurs F;(p1) et F:(p2) s'écrivent en négligeant les. 
corrections radiatives : 

: F(p)}=— ip? + M'— ie)" 

_ pour des particules sans spin de masse M et : 

F(p)}=—àùiyp +M—u)'=— i(éyp — M)(p°? + M?—ce) * 
£ pour des particules de spin 1/2. 


L'on La LU gb ie dt à fi it mer di à tt” mit le pété 


do ei 
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Les quantités — 1e purement Imaginalres et petites ASS : la 
masse M sont destinées à préciser la répartition des pôles dans le plan 
complexe de la variable po. Elles tendent évidemment vers zéro une fois . 
les intégrations sur po effectuées. 

Nous nous proposons maintenant de prendre un système de coordon- 
nées réduites : 


DL ds m=X+(i—))x 
X = ke + (rx La —=X—\Lt 


auquel correspond, dans l’espace d’énergie-impulsion, le système 
conjugué : 


P=p; + pa PASSER 
P= (1 —X)P1 — Ps Pa=( —DP—p. 


Le choix de À est fait de telle manière que dans une limite non relati- 
viste de l'équation, on ait la définition habituelle du centre de masse : 
ee: 
7 M+M 
Sous la seule condition que le noyau G ne dépende explicitement que 
des variables æ, x’, X’— X — et ceci est habituellement réalisé — il 
est possible d'obtenir pour x et Y des solutions de la forme : 


(par Pa) = (ar) D(p}S(P — K) Was, do) = d(x)e“X. 


Les fonctions d'onde ® des seules nouvelles variables relatives véri- 


fient de nouvelles équations intégrales et sont transformées de Fourier 
l’une de l’autre : 


DD di(p) + (Pa + PEP/2— p) | Wp, p'; PP) dp' 


en considérant le cas particulier de deux particules de même masse. 

Les espaces quadridimensionnels des variables æ,, x, æ, X ou de” 
leurs conjuguées P1» P2, p, P ont leur quatrième composante purement 
imaginaire. D'autre part la signification physique d’un temps relatif 
(ou d’une énergie relative) de deux particules n’est pas extrêmement 
clair. Ces considérations, et d’autres plus étroitement liées à l’équation 
de Bethe et Salpeter, ont conduit Wick (29) à énoncer des conditions - 
asymptotiques supplémentaires qu’il appelle des critères de stabilité. Il 
montre ensuite que pour des problèmes d'états liés il est possible de pro- 
longer analytiquement la fonction d'onde des particules, ©, pour les 
valeurs purement imaginaires du temps relatif (ou de l'énergie relative). 
. des chemins d'intégration dans le plan complexe 

Po) permet d'obtenir une nouvelle équation pour laquelle 


4 — 1X0 (ou p; = ips) est réel. Il ne faut évidemment pas tenter de 


trouver une interprétation physique à cette transformation ; mais le 
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concept d’un temps imaginaire permet un traitement mathématique 
- beaucoup plus aisé. En effet les nouveaux espaces quadridimensionnels 
- sont euclidiens. 
Kemmer et Salam (16) ont montré que, pour un problème de diffusion, 
» les critères de stabilité s'appliquant, il est également possible de prolon- 
ger la fonction d'onde pour des valeurs imaginaires des temps (ou ner- 
gies) relatifs. Mais on se trouve en face de difficultés dues à la réparti- 
- on des pôles dans le plan complexe de p,. Plaçons-nous dans un système 
de référence où les composantes spatiales de P sont nulles : 


; P—(0, 0, 0, 4E). 
… E représente l'énergie totale ; pour un problème d'état lié de deux 
- nucléons, nous avons l'inégalité : 

E < 2M 


en désignant par M la masse du nucléon. Dans le cas de la diffusion 
“ nous aurons : 
É , E = 2E; 
4 en appelant E,—\/# + M?l'énergie initiale d'un nucléon d’impul- 
> +. F 
sion À (nous posons évidemment Â—c—1). Les pôles dans le plan 
- complexe de p, sont les zéros des expressions : 
Pie + M? — 7e. 

Avec le changement de coordonnées fait précédemment nous obte- 

nons quatre quantités : 


Po : 
Pot", + (Ep — 1e) 


avec Ep —\/ |p + M?. Examinons tout d’abord le cas des états liés. 


éd ant dt) \ étimeimhtditt sus AUS LS SE, 


L'inégalité Ep > M > e nous permet d'obtenir la disposition suivante 


qui montre que les axes ps et p, opèrent le partage des pôles de manière 
identique. 


LR De NE 


: 
; Pa > 
2 dr Er, BE 
He. 7 tE DE 2 +£p LE 
4 | 
4 Fig. 2. 
: 
> Par contre, dans un problème de diffusion, il existe deux situations 
sd 


ke . . fre pe, 
- différentes suivant que le module de l’impulsion p est supérieur ou 
inférieur à sa valeur initiale X. 


2 
"4 

2 

£ 

/ 


LE: 


Annales de Physique, 1999. 39 


MICHEL GOURDIN 


062 


; 
, 
NUE? 
U TR 
DR 


Il est facile de voir que, dans le cas b), l'axe p, partage les pôles dif-« 
féremment de l'axe po. Kemmer et Salam résolvent cette difficulté avec 
trois axes d'intégration. Nous proposons de faire un prolongement 
analytique pour les deux variables p et P, c’est-à-dire de considérer, dans 
les calculs intermédiaires qui font intervenir des intégrations dans le“ 
plan complexe de p,5, des valeurs purement imaginaires de l'énergie” 
totale E. Une fois les calculs affectués, E reprendra sa valeur physique“ 
purement réelle. Ceci permet de sauvegarder, dans tous les cas, le bon 
choix des pôles sans avoir à distinguer entre les différentes valeurs des 


,* . A x 
l'impulsion p. + 
Nous allons examiner un exemple simple d'application de cette pres- 
cription en calculant de deux manières différentes l'intégrale : E 
à 

F(p; poldpo 


Nes ite | $ 
LT ue 4 
D 


Nous supposerons la fonction F(p, Po) holomorphe, par rapport à la. 
variable p, dans trois quarts de plan afin de ne créer aucun nouveau 
pôle dans les domaines considérés et nous nous plaçons dans un système. 
de références où le quadrivecteur P a pour composantes : 


P=—(6, 0, 0,218) E; —=|{#? + M'|'2. 
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L'intégrale À possède deux pôles dans le demi-plan supérieur : 


; Po —=+E£E,;—E, 

- et nous obtenons : 

7 > 

FETES F(p, — Ex —E:) .T F(p, Ex — Ej) 4 
< 4 ExE)(Ex + Ep) 74 ExEy(Bx — Ep) 


…._ Effectuons la transformation de Wick sur les variables p et P. Nous 
- avons à calculer l'intégrale : 


« Le . 
BÆ GE idpaF(p, ip) 
= J ee pese 
Het he B][(—> +8;] 
Employons la méthode des résidus ; en considérant P comme réel, 
-nous avons deux pôles dans le demi-plan supérieur : 


2} 


ANR UT A 


P 
Pr: = + + + 4, 
et] intégrale B a la valeur : 


+  .P AE 
; rfp+is—p) ù F(P—i Ep). 
B—1r EPIP+ En ! /T EPP — 2ibp) 


T1 Mi ut NX re de te TRS 


| Si nous faisons, dans cette expression, P—2:E,, nous retrouvons 
pôle pour pôle, le résultat A. 
| Le cas où F(p, Pe) serait une fonction plus compliquée de p, n offre 
} pas de difficultés supplémentaires et nous avons vérifié que la prescrip- 
tion d'intégration fournissait le bon choix de pôles. Nous sommes 
maintena 7 à même de traiter l’équation intégrale. 

Les particules libres sont telles que le carré scalaire de leur quadri- 

| vecteur d’énergie-impulsion est nul : 


ki + Mi—o k5 + M— 0 


(Æo =V ki + M°_ LU es + M? 
- Nous envisageons le seul cas de deux particules de même masse :. 


) à & 1 , 
À= = et nous nous plaçons dans le système du centre de masse : 
+ 


—+ 
ki + ka 0. 


En conséquence : 


er. E—0 Po É o—=2V #7 + M—2E; 


- nous choisissons l'axe op, suivant # dans l’espace d’énergie-impulsion. 
- L'onde incidente est une fonction 5 à quatre dimensions : 


Pop) = (27) "84(p — *)U(p). 
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La quantité U(p) est égale à 1 pour des particules sans Spin. Pour 
des nucléons, c’est un spineur fonction des états de spin des deux parti- 
cules repérées par 1 et 2 : 


U(p)=x1(1)x0 (2). 


DEUXIÈME PARTIE 


Particules de Klein-Gordon. 


L’équation de Bathe et Salpeter que nous étudions, une fois effectuée 

la transformation de Wick, s'écrit: 
DD (or — 6) + SJ WE, DEP db". 
hp ja 


Afin d'éviter de confondre un quadrivecteur avec son module, nous 
adoptons les notations suivantes : 


bp h=P=pPitPit Pt pi 


Nous nous proposons d'effectuer l'intégration sur les angles de p 
afin d'obtenir des équations intégrales radiales à une dimension portant " 
uniquement sur le module p. Ces équations intégrales ne peuvent pas, 
en général, être résolues exactement et il faudra trouver des méthodes 
d'approximation qui en fourniront des solutions approchées. 


À- intégration sur les angles de p de l'équation de Bethe et Salpeter | 
et établissement des équations radiales dans l’espace des impulsions. — « 
La fonction d'onde (p) est décomposée en harmoniques hypersphéri- 
ques (Appendice 1) suivant un développement que l’on note : 


œ In m—=+|I  # 
APR 2 Ai b me n)V"(Q). _ GHAu) 


Q représente l’ensemble des trois angles 0, D, 8. 


Les harmoniques hypersphériques étant orthonormalisées et formant 
une base complète, nous avons immédiatement une formule réciproque 
qui permet de trouver la partie radiale An; Luminh: 


A(p;l, m, n)= il a" (Q)(p, Q)dO. (IL.A.2) 


Nous portons ce développement ( 


IT.A.1) dans l’équation de Bethe et. 
Salpeter. Afin d'obtenir une équatio À 


n intégrale portant sur les fonctions 
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 radiales A(p ; /, m, n) seules, nous multiplions par Y"*(Q) et effec- 
- tuons les intégrations sur les angles Q : 

Atp;l;m,n)—Ap;l;f,n) 
+ à | Ya (Q)da ne 
Se + M? +3) = p'P* cos'-f } (IL A5) 
JA(p'; L,m',n)Yr(Q) N(p,p')p"*dp'dQ 


lm'n! 


…. On a posé, pour la partie incidente A, 


2 Ap;l, m,n)—(2r) + fam(a) Bal p —k\dQ. 


… Cette intégrale calculée à l’Appendice II nous permet d'écrire l’onde 
- incidente 4 sous la forme : 


À ô Æ Ve 
AP; m,n)={(2r)" 1 Vin (Qu). 
Grâce au choix d’axes fait précédemment pour le quadrivecteur k 


k—(0, 0, k, 0) soit DOME: 


n | a 


cette expression peut considérablement se simplifier. En effet, en vertu 
des propriétés de symétrie des fonctions de Legendre et des polynômes 
de Gegenbauer (20) les seules harmoniques hypersphériques, pour ces 
angles, non nulles sont celles pour lesquelles : 


1) Mm—0 c’est à-direunesymétrie cylindrique par rapport à D. 
2) n—l+2q ce qui signifie que n et / possèdent la même parité. 


Avec ces restrictions : 


: 21 Le 5 
Vin (nl) )—= OmoÔu1+2q ( " E : Cr 4 Æ 2 e). 


En remplaçant l'indice n par l'indice q, l’onde incidente s’écrira fina- 
- lement : 


sa a) ét Aer, 1 


A(p: d, g)—= (2x) es (2);  cytu (3) (IL.A.4) 


» Nous nous intéressons maintenant à la seconde partie de l’onde. Le 
- noyau N(p, p) dépend, en général, des angles de p et des angles de p' 
_ de façon indépendante. Il se développe tent les harmoniques byper- 
sphériques des angles Q, et Q,, en deux sommes triples. Mais les calculs 
sont compliqués, les ao intégrales obtenues comportant de nom- 
breuses sommations. Nous nous bornerons dans cette étude au cas 


“4 BE 


c: 


RATS 
LS 
Fe + Te VE : 


RIRE a 


NE NE Te ETC Abe CLAIRE EF) BEN D EEE 
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simple où le noyau ne dépend que de p, p'et de l'angle 8 entre petp'; 
il est alors possible d'effectuer un développement en polynômes de 
Gegenbauer de cet angle : 


N(p. p')= D'A(P, p'}Cn (cos 6), 


développement qui peut, à l’aide de la formule d’addition (Appendice I), 
se transformer : 


N(p,p)= Jap, PAC) (Op); (IL.A.5) 


s L 
uv , 


le noyau A, se déduisant du précédent par un simple coefficient de 
proportionnalité provenant de la formule d’addition : 


AP, P}= ES AP: p'). 


Maintenant nous sommes en mesure de simplifier l’équation inté-" 
grale (IL.A.3) en remplaçant le noyau N par son développement (H A.5) 
L'intégration sur les angles de p’ donne immédiatement trois symboles 


“de Kronecker : 


# 
L'intégration sur 0, et , fournit, elle aussi, deux symboles de Kronecker 
dy Ômm' et il reste finalement une seule somme sur l’indice n' au second 
membre de l'équation intégrale : 


_ sente 100 
siimm=ite (SRE dust | 
(+42) — p'P* cos $ (L.A.6) 


3 


n! 
e/ Ô 


Li | A(p'; mn), {p, p)p°dp' 


0 


Nous retrouvons évidemment deux résultats connus : : 


a) m est un vrai nombre quantique, étant initialement nul, il reste. 
nul et le problème est à symétrie cylindrique ; 4 
b) l qui représente le moment angulaire est également constant. Il. 


reste l'intégration sur l’angle 8 à effectuer. Nous appellerons E(p; {nn') 
cette intégrale : & 


LL 


: 
| _ CC" É 2: 

E(p;l,n,n)= AP si 8d3. $ 
(p+w42) — p°P? cos? 8 : F 

: 

Nous observons une propriété de symétrie entre les indices n et x : Ÿ 
‘$ 

E(p;ln,nj=E(p; Cain) “4 


‘ Minis FRE 
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Changeons $ en x — £ : d’après les propriétés de symétrie des poly- 
_nômes de Gegenbauer (22) nous avons : 

Cr —$)=(— 1)" "e;(8) 
: ce qui nous fait aboutir à la relation : 


E(p;ln,n)=(—i (ii) TE(p; ln, n°). 


-Les intégrales E sont donc nulles lorsque (n + n°) est impair. On peut 
É. encore dire qu’il y a conservation de la parité (— 1)" ; celle-ci étant ini- 
… tialement celle de (— 1}/, les seules valeurs de 7 et n’ à considérer sont 
- de la forme : 


n—=l+2q n'=—l+2q" 


- ce qui nous définit deux indices g et g” qui remplaceront désormais 
netn': 
re 21+2q 501 ol+2q! 

| CPE" (8) 


> sin? PdB, 


E(p; lgq')— Ds pi de ee -. 
(#+w+7) — p?P? cos? 8 
e/ Ù + 
Nous allons calculer cette intégrale en considérant P comme une 
quantité réelle, afin de suivre la prescription d'intégration donnée 
dans la première partie ; dans le résultat final, il nous suffira de 
remplacer P par sa valeur physique. 


Par définition de €;** (Appendice I) nous avons : 
ep) (8) sin? 5 = NN CH H(B)CL(E) sinsthg. 


Cette quantité est une fonction de cos? 6 car un polynôme de Gegen- . 
 bauer de la forme C;, (cos £) est pair (22). Nous pouvons donc prendre 
* comme nouvelle variable = 26 et développer l'expression précédente 


en série de Fourier l’argument étant Ÿ : 


+ 
eu(Ber#"(8) sin? 8 = DCA(: qq}. (LALT) 


—0 


‘4 Ce développement permet de ramener le calcul de E à celui d’inté- 
- grales du type : 


LT SR HP 
In = f 27° +F +) — p°P?{1 + cos Ÿ) 
0 + 


Par une transformation simple il est possible de mettre le dénomi- 


dy. 


nateur sous la forme : 


2\2 
A1 + h?— 2h cos d\=—= 2(p° + M? + —) — pPP(1 + cos Ÿ) 
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et nous obtenons : 


( ME =) sx Lo: HMS 2) = sw] 
CE 
La quantité À satisfait aux inégalités : 
0Sh<KI 
et nous sommes dans les conditions d'application de la formule de , 
Poisson. Nous obtenons : 


27 hlmnl 


Ln SUR (x — h?; 


- ce qui permet d'écrire l’intégrale E(p ; {gg”) sous la forme : 


+ 


Ep; 199) 7 2On (05 qqn. 


Nous remplaçons X et À par leuis valeurs dans la partie extérieure à 
la sommation : 7 


p: LP TE 
Ar) = 2(p° + Me + ©)[(p: +M+E) pr]. 

En remplaçant P par sa valeur, nous faisons apparaître pour E(p ; /gq') 

les pôles p—Æ+ k. Nous sommes ainsi conduits à poser : 


4 


! Hp, out 
E(p; 1, q,q)=" 00 


et la nouvelle fonction H est donnée par l’expression : 


+ LE” 
= ñ 


H ; Ë “) < — ") LE 
(p T q ) Cp? + 4ptei]7? 2 nt VE q A} 113 


Mais il nous faut montrer que p— k est un vrai pôle pour E(p; /,q,gq'}, 


Cest-à-dire calculer la quantité H(#) et montrer qu'elle est différente 
de zéro. 


Lorsque l’on donne à 
entraîne pour H(#) : 


P la valeur k, À prend la valeur — 1, ce qui. 


+50 
. ! ie 
HG Lg, 9) = 2 DOn(E; q, M 1, 


Si nous nous reportons à ‘égalité de définition des Ç., (IL.A.7), nous 


Cr) 

5 

: LS TRS 
- CAR EL 7, 
L LR 
PACE 
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- voyons que nous obtenons la somme cherchée ci-dessus pour la valeur 
7 = 1 Re È 
4 soit f—- 


À | Sc square (E) ete (5), 


| ALT Le À 
Nous avons ainsi immédiatement l'expression de H(4) : 


H(k; Lg, g)= net (E) er (2) (I.A.8) 


CARE ANA 


is let le point p— k est un vrai pôle pour la fonction E(p; ETNaN 
… Finalement, l'équation intégrale (II.A.6) peut s'écrire sous une forme 
pu fait apparaître la singularité au point p — x : 


Avi ee 


Ma: n=en te (ef) 


+7 2 (p5bq;q) Fa Atw(p, p}A('5;lq')p*dp 


(IL. A.9) 


Si nous considérons les différentes fonctions d'ondes radiales rela- 
tives à une même valeur du moment angulaire, elles vérifient une infinité 
d'équations intégrales couplées entre elles. Les noyaux A(p, p') ne 
permettent généralement pas une résolution exacte et nous serons 
contraints d'utiliser des méthodes d’approximation. Mais nous laissons 


| de côté, pour l'instant, ces diverses questions et nous intéressons, par 
- passage dans l’espace de configuration, à la détermination de quantités 
- physiques comme le db et la section efficace de diffusion à 
» partir de l'onde A(p). 


: 
” 


| _ B. Retour à l'espace de configuration. Définition des déphasages. — 
Nous voulons transcrire les résultats du paragraphe précédent trou- 
vés dans l'espace des impulsions en propriétés de la fonction 
radiale A(r , /, q) décrivant l’onde dans l’espace de configuration. Nous 
“avons déterminé, dans l’appendice III, la correspondance entre deux 
“développements en harmoniques hypersphériques effectués l’un dans 
W’espace des moments, l’autre dans l'espace de configuration. Aussi 
nous appliquerons la transformation : 


1À Ji r 
A(r: 9 = TE [AUS 6 qe rap 


LES 
"3 il 
é ERP EE ; 
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à l'équation intégrale (IL.A.9) du paragraphe (A) dans laquelle nous | 
avons posé : 


a 


L'aan(p, PAG: L gpdpt=8(p; bg) (IB.1) 
Nous obtenons pour A(r ; /, q) deux termes : le premier correspond à : 
l'onde incidente et nous le noterons A;(r ; l, q): 


/2 119 Tr 3 | 
Atr;l,q)=(—1)ü(27) (=) erA(£) SI EAe s (TB | 


kr 


le second provient de la seconde partie de l’onde contenant le terme B 
et nous le noterons A(r ; l, q) : 1 


A(r ; 1, q) 
(jui » pi ln l1.B.3) 
= nr D). ml OP UE GR de 0 1 


Nous ne nous intéresserons qu'à la forme asymptotique de A(r ; /, g)." 
Pour les grandes valeurs de r, la fonction de Bessel J,,:,,,(pr) qui est 
asymplotiquement équivalente à un sinus oscille très rapidement et” 
dans l'intégrale (I1.B.3), seul contribue le pôle p— k (21). Aussi nous” 
écrirons : ; 


_ 


A(r ;1,q) 
Et 1 PRE PERS PER ET 4 
— es a J'H(X; l,qg,q')B(k; 1, q') le ER jee “eue dp (ILB 4) 
g' È 


Le calcul de la forme asymptotique de cette intégrale a été fait dans 
l'appendice IV. On obtient finalement, en remplaçant H(k) par son. 
expression trouvée au paragraphe précédent : 


a AE (— x)cù T_ ol+%a[ T 2q! | 
A: Lg = a, "(E) Der (5) l IL.B.5) 
g! : ( «D. }& 
Be; 4 79 ( tnt | 


Si nous groupons les formules (11.B.2) et (IL.B.5) afin de former l’onde 1 


totale, nous obtenons l'expression globale : Ê 


Ar ; œ (— y (9r)2 241 oi42/T pe Nogæri(kr)] 

F:lge(- rar) ( ES A Ce 4 
en définissant un pseudo-déphasage 5, indépendant de l'indice q qui. 
sera donc commun à toutes les équations radiales ayant même valeur. 
du moment angulaire / : 2 


| ak I e 1ÎT : ss 
| does 16RE 4 [4r(2l + 1)]1/2 > SE (:) QUARE de (IL-B.6) 


g! 
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Nous allons préciser le sens de ce pseudo-déphasage en considérant 
l’onde totale relative à une valeur de / donnée. A partir d’un dévelop- 
pement de la fonction d'onde en harmoniques hypersphériques, il est 
possible de définir l’onde relative à un moment angulaire donné par 
sommation sur les valeurs de g des ondes partielles A(/, q) : 


Air) = > Ci+24(8,\A(r ; L, q). 
g=Ù 


- Afin d'effectuer commodément les calculs, nous divisons l’onde A(r;/, q) 
… en deux parties comme précédemment. La première partie correspond 


au développement en harmoniques sphériques à trois dimensions de 


D l'onde plane eiÆ.r (Appendice V). 


Ea posant : 
k.r — kr sin B, cos 0, — ÆR cos 6,, 
nous avons : 
AUr)= ifhn(al + 1) 25 (ER). 


Quant au second terme, il s'écrit, d’après les équations (II.B.4) 


_ et (II.B.6) : 


 déphasages 5, dé 


Ar) De B)ifr(al + je) (its dé 
g 


1 pdp_ Jag+i+1(pr) 


HR de dp. 


Nous avons effectué dans l’appendice V la sommation sur q et il nous 


reste alors à faire une intégration sur p : 


= _ : à (RENE $ 

Ar) = 4r(al + if tg ds li FETE .J(pRdp. 
Cette intégration, dont on ne cherche à déterminer que la forme asymp- 
totique, est du type de celle effectuée à l'équation (II.B.4). Elle a été 
faite à l’appendice IV On aboutit ainsi à une onde partielle de moment 
angulaire / qui se présente sous une forme habituelle : 


Ar) (21 + 4x2 STAR) — tg din(kR) LS CTI 


Nous observons que ces résultats ont été obtenus indépendamment de 


la notion de temps égaux que nous allons appliquer maintenant et qui 
correspond à 8, — = , les temps (x), et (x,), des deux particules étant 
supposés les mêmes. Dans ce cas, les variables R et 7 se confondent 


avec le module du vecteur zet l'équation (IH.B.7) montre que les pseudo- 
finis avec les équations radiales de la décomposition en 
harmoniques hypersphériques étudiées au paragraphe (A) sont les 
déphasages vrais cherchés relatifs à un moment angulaire / donné. 
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Il nous faut donc revenir à ces équations (II.A.9) et essayer de définir 
des méthodes de résolution qui permettent de trouver des approchées 
des déphasages à, . 


C. Méthode d'approximation et principe variationnel. — Le but de ce 


calcul est de trouver une valeur approchée du déphasage 3,. Celui-ci 
étant indépendant de l’indice q, il paraît nécessaire de pouvoir traiter 
globalement l’ensemble infini d'équations couplées relatives à un même 
moment angulaire (I[.A.9). Et tous les calculs étant faits désormais 
pour une valeur de / fixée, nous pourrons l’omettre dans la suite, 
lorsque / n’interviendra pas explicitement. 

Nous définissons une notation matricielle à l’aide de vecteurs lignes, 
colonnes et de matrices carrées de rang infini, les repères des lignes et 
des colonnes étant précisément les entiers g et g’; les sommations 
seront ainsi remplacées par des produits de matrices. 

En posant : 


Va (2H 7 : T 
Dy= (art (SE )tee 4) 
les équations intégrales radiales s’écrivent (IL.A.0) : 
ë(p 


: = = À 1 je ! Ne 1 
AD D= Re Di + À Hp: 9,91) | Ae(p, p')A(5; pd. 


q! 


19 Soit A(p) un vecteur colonne, d'éléments A(p ; q) fonctions de la 
variable p ; 


2° Soit D un vecteur colonne, d'éléments D, constants ; 

30 Soit H(p) une matrice carrée d'éléments H(p ; g, g') fonctions 
de p; la propriété de symétrie des fonctions H(p ; q, q') par rapport à q 
et g' entraîne que la matrice H(p) est égale à sa transposée : 


Ht(p) = (p} (IL.G.1) 


14° Soit A(p, p') une matrice carrée diagonale, d'éléments A (p, p') 
fonctions de p et p’. Nous supposerons que l'interaction N(p, D) est 
symétrique par rapport aux deux quadrivecteurs p et p’, ce qui entraine 
une propriété analogue pour la matrice A : 


A(p, p'}=A(p', p). (IL. G.2) 


Nous avons précédemment défini 
éfini (IL.B.1) une fonction B ui 
permet des calculs plus simples ; ce Sera un é ne 


4 £ HU) 7 , . , si 
définie par l'intégrale écrite en notation matricielle : 


lément d’une matrice B(p) 


B(p\= À A(p, p'}A(p')pdq". (IL-C.3) 


dx SVT, 
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. , ’ , Q Z 
Ecrivons alors l’ensemble des équations intégrales que nous allons 
considérer : 


Ap)= ER D + = H(p)B(p) (I. C.4) 


Le déphasage peut, lui aussi, être formulé dans cette notation. Nous 
transformons son équation de définition (I.B.6) : 


œryle 
2 


te à D — H(k)B(k). (II.C.5) 
Les éléments de matrice de H(k) (IL.A.8) sont reliés directement aux 
quantités D, et D. Ceci nous permet d'écrire le déphasage sous une 
forme plus simple: 


ak I 


ts à 7 8E4 (21 + 1)27 


D'B(k) (I.C.6) 


Les formes (11.C.4) et (I.C.6) de la fonction d'onde et du déphasage 
vont nous permettre d'établir un principe variationnel et une méthode 
» d'approximation permettant de trouver des valeurs approchées de la 

matrice B(k). Nous commencerons par chercher la solution de Born du 

* problème. Pour cela, il suffit de remplacer dans (1I.C.3) la fonction A(p) 

ë(p—k) 
3 


B\p) — A(p, k)D. 


Le déphasage de Born est alors immédiatement calculé : 


D et nous obtenons : 


+ par la partie inhomogène 


ak 1 
BEx QE njfenje D'A(R, )D: (I.C.7) 


Une première méthode est celle de l’approximation du noyau inté- 
* gral. Suivant une méthode employée par Lévy (21) pour la diffusion 
méson-nucléon nous remplaçons le noyau intégral A(p, g') par un 
produit de trois matrices formant un nouveau noyau séparable : : 


A(p, k)A=1k, k) A(k, p'). 


» L’équation intégrale (II.C.4) se transforme en une autre équation 
‘intégrale cette fois exactement résoluble dont nous pouvons écrire une 

solution A,{p). En portant A,(p) dans (II.C.4) on définit une méthode 
d'itération. 

W. Kohn (18) a donné un principe variationnel permettant de cal- 
culer le déphasage dans le cas d’une équation de Schrôdinger écrite 
dans l’espace des impulsions. Nous avons adapté cette méthode à 
l’équation (I C.4). | 


En considérant la première itération de la méthode d'approximation 


tg DB — 


< 
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du noyau et la solution fournie par le principe variationnel — la fonc- 
tion d'essai étant la solution de Born — nous avons les mêmes intégrales 
à calculer et un développement suivant les puissances de la constante 
de couplage à dans des expressions identiques aux termes en a+ près. 

Nous avions calculé la longueur de diffusion dans l’état S par ces 
différentes méthodes, l'interaction étant une fonction À, de Feynman. 
Si nous désignons par &s la constante de couplage reproduisant la 
bonne longueur de diffusion expérimentale (10) nous obtenons : 


a) approximation de Born : 


S — 
u° __ 3,94 ; 
b) solution approchée : 
no 
= — 0,402 ; 
b- 


c) première itération : 


as 
a 6,370; 
d) principe variationnel : 
(1) 
> ee 
no = 0,397 ; 
e) approximation statique : 
œs 
 — 09/42 


on 


Fe 


Nous voyons qu'il existe un bon accord entre les trois dernières 
valeurs. [l n’en sera pas de même dans le cas suivant où nous dotons - 


les nucléons d’un spin. 


TROISIÈME PARTIE 
Particules de Dirac. 


L'équation de Bethe et Salpeter n'est plus cette fois une équation 


sr elle comprend des matrices de Dirac relatives à l’une et l’autre 
Fe deux particules qui interviennent dans les propagateurs S; et … 
interaction. Nous considérons le couplage PS(PS) et l'interaction fait 


intervenir les matrices y, : 


W(D, p')= ai) )N (D, p). 


1 LA . . 
N(p, p') étant une fonction scalaire débarrassée de tout opérateur. 
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La fonction d’onde P(p), elle-même une matrice 4 X 4, obéit à 
l'équation intégrale : 


: | — tyÜ)p, + M][— iyË)ps + M] re Resa : 
p =D —— —— - 1! pb’ ’ ! 
. (D) 0 2) 1" œ (p} + M°)(p£ + M? 4 lys lY5 DD )IN(p, p )dp , 


Pi et pa étant liés à p et P par les égalités : 


\ 12 
V2 Tete D 
14 
| D: =, — D. 
À. — Réduction des spineurs et obtention des équations intégrales. 


E- Le premier problème est évidemment de savoir comment les matrices 
contenues dans les propagateurs et dans l'interaction agissent sur la 
fonction d'onde P(p). On écrit celle-ci sous la forme NE Re matrice 

| carrée à quatre lignes, repérées par l'indice a et à quatre colonnes 
-repérées par l'indice b. La fonction &(p) ) ayant les propriétés de trans- 
formation d'un produit de deux spineurs de particules libres, les 

. matrices y"? opèrent de la manière suivante (4) (13): 

: (a) & 

; o n° (HI.A.r) 
hi: a —— ar 


= 


»v,, est celte fois une matrice de Dirac ordinaire, sans spécification de la 


| particule : à laquelle elle se réfère et fs sa transposée. Les produits de 
“matrice indiqués au second membre s'effectuent alors de la manière 
“ordinaire. Mais, un scalaire tel que M commutant avec les matrices d- 
ou y, nous allons faire un changement de fonction d'onde afin de don- 
ner aux relations ci-dessus une forme plus commode. 

La matrice de conjugaison de charge À —y;y, satisfait aux relations 


suivantes, quel que soit y: 
: Vaio = YyYetie 


? -Nous sommes ainsi conduits à définir une nouvelle 1DcHon d'onde { L 
per l'égalité matricielle : 


Y = PY1Ys D — ŸY3Y1. 


Les relations (IIL.A,1) s’écrivent Du 


RE AS I Ce | 
“ ME | 


TT = YaŸ 


(è), 


(IL.A.2) 
Tu = Yu | 
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Et la nouvelle fonction d'onde 4(p) satisfait à l'équation intégrale : 


YB) = lp) + ( 


MG 2) À Grp + EMDrst(D sr pe + M) | dp' 


Il sera commode d'écrire les matrices 4 X 4 sous une forme 
réduite 2 X 2, les éléments étant eux-mêmes des matrices 2 X 2: 


Pers Pis Pro 


l | 
ee L Yir Vas 
ten p l 
21 22 


x 
P2\2 : 
pme) — pe (IL.A.3) 


Par définition de Ÿ, nous avons, entre les éléments des deux matrices, ! 


la relation : 


Vas 7 da ADPELES 
5 est la matrice de Pauli : 
ER AU me 
DS CE 0 


Chacune des composantes Va é'ant une matrice carrée, nous la - 
décomposerons en une matrice de trace nulle et la matrice identique: . 


- > > 
Hip) + 2. Vi() 
Ya = SD + 5. Vip) 


Te — : 
ee BP GEI TON Et + Gip) CA 4) 
qe AD) sr F(p) — Gp) 


2 


Nous portons ces expressions dans l'équation intégrale (HI. A.3) et” 


identifions les deux membres, composante à composante. En nous ser- 


SAN SE » . . 
vant des propriétés de s vecteur formé avec les matrices de Pauli et en ” 


particulier de la rotation (7) : 


> > + 


— —> —> A > 
(s.P}(5.Q)=P.Q + is(P x Q), 


nous obtenons 16 équations couplées à 16 fonctions scalaires qui ne. 


contiennent plus de matrices et qui forment le système d'équations 
intégrales vérifiées par d(p). (Voir tableau 1). 


Nota. — à) Le quadrivecteur p est généralement noté : 
— 
D —(P; Pa). - 
b) On a remplacé l'énergie totale, — iP; du système par sa 
. Pi 
valeur 2E,, soit — — (k?+ M?). 
v 
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€ CEA Xe dy + are + CA du —are — (Sd'de + (ds d'die—(d)adinre + 
Yidv +, (4 —:d 
LLhp: dde + Cape + ad) — } PCT Da [EE + p= (Cp 


<= << 
Yatdb slt — xd) 
LCA dde + Ca d'dre— (doter — da dur} dpUE DNS +) = (0 
ea Le <= — LE 
(4 FA x dde + (d'a x dde — (ds d(n +"me— (ds du" me (d)p'dnre— 
= = TE es LE- 


( 
1 ïd FAN — ;d) 

da d}de + (Pal + add} PCT D [a (a 

Ya db +4 (ç8— 30) 

CHA du + me CA d' (ue (do dnie-{(d)a(u +ed) } pd DN Î ET 


Tr 3 sc LUS Le & ee. 
{Ca X d'd— (99 x dm): Cd) ddr — Chad ("a + Hide 
di MLE se d) 


Cned + CHARGE) HAT} PCT EN | ? + (Dia (DFA 


aid —Æal—5d) 


{CD9 d—(d)x din") + CS d (ds + id] Ÿ dpt d'in sk EE ———— +(diis = (ds 


‘( ga X dd, d)9 0 d(W+ a) +(, dodidr + CD) ON + *4) + CASA + + id] À 
Ft + (4 — cd) 


LCA dde (nel |} UT DN | A A 


AL 
tagtdt + (xd 


—< 


*G-V-III 2U9ShS — ‘I AYATAYL 


ho 
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Il nous faut maintenant déterminer l’onde incidente ®,(p), sa trans- 
formée L,(p)etles composantes de celle-ci dans la décomposition (III. A.4) 
que nous ayons notée, dans le système (II A.5) avec l'indice Zéro. 
L'onde incidente ®,(p) est le produit de fusion (14) des deux spineurss 
de Dirac qui décrivent l’état de spin de chacune des particules inci- 
dentes : 


P(p) — (27) d4( D — k)y,(1 )L2(2) 


ce qui, d'après les relations (IIT.A.1), s'écrit aussi : | 
Pop) = (27) 8a(p — k}xaX2 4 


Nous faisons le produit y,y; dans le cas singulet et les trois cas” 
triplets pour les deux particules et, en effectuant le passage de d à Ÿ nous 
obtenons des formes globales 4° et 4. Nous effectuons ensuite la“ 
décomposition (II.A 4) et nous calculons ainsi les valeurs des fonctions * 
initiales pour les différents cas possibles de spin. Nous donnons ces“ 


(27 


valeurs dans le tableau IT ; le facteur . dal p —Æ) a été omis. 


Tagzeau II 


! États triplets 
États singulets 
m—o IEEE 

a HET (Ex + M) o o 
si PA" 0 (Ex —M) o o 
vi RC Sub o (Ex + M}5ÿo (Ex + Mym 

(0) — _ 
Vo OR (Ex — M}°yo — (E4 —M}$ym 
B{0) o 2k RL, 

(0 
= Cr o o 
su 2k o o 
GO) o à TT 


| 
L B. me 1ntégration sur les angles et obtention des équations radiales. 4 
Ë INTÉGRATIONS SUR LES ANGLES Ô ET D, — La décomposition de la fonction 
onde effectuée à 1 équation (IIL.A.4) fait apparaître des scalaires : 

+ 

4 


S1(p), S2{p), B(p), C(p) et des vecteurs Vip), V,(p), F(p), Gp), soit 
1en en tout seize composantes. Nous allons généraliser une méthode | 


ne (15) et employée par Lévy (19) pour cette même équation 
e Bethe et Salpeter, mais dans un cas à trois dimensions. 
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… Les fonctions scalaires, notées d’une manière générale S(p), sont 
- décomposées en harmoniques hypersphériques des angles de p suivant 
un développement analogue à ceux effectués dans la Ile partie (II.A.1) : 


w-"#  Mm=+#+J 


SD DONS: mur (e,). (HI.B.1) 


A0 J=0 m——J 


Les fonctions vectorielles, notées d’une façon générale V(p), sont, 
elles, décomposées en vecteurs harmoniques hypersphériques (voir 
> Appendice VIII). Il intervient évidemment un paramètre supplémen- 
- taire L: 


4 n J=L+A Mm=+]J 
re ES 
RD D NP Bmn)Yri(e,). (Il.B.2) 
n=0 L=0 J—L—A1 m——J 
Nous nous limiterons, dans cette troisième partie également, au cas où 
> le noyau ne dépend angulairement que de l’angle entre les quadri- 
vecteurs p et p' (II.A.5). Si ces développements (IIL.B.1) et (IIL.B.2) 
- sont portés dans le système d'équations intégrales précédent (TIL.A.5), 
un certain nombre d'intégrations sur les angles peut être fait grâce à 
- l’orthonormalisation des harmoniques hypersphériques (Appendice I) 
“et des vecteurs harmoniques hypersphériques (Appendice VIII). J et m 
“apparaissent alors comme de vrais nombres quantiques et l’on retrouve 
« le résultat que le moment angulaire total J et sa composante suivant 
… Oz, m, sont des constantes du mouvement. Mais il nous reste à effectuer 
une intégration sur l’angle B et une sommation sur l'indice n. 


M di 


À 


20 INTÉGRATION SUR L'ANGLE 5. — Nous allons utiliser une notation 
- matricielle pour écrire d’une façon globale ces équations. Soit 
-A(p;J, m,n) une matrice colonne d'éléments respectifs : S1(p; Jmn), 
“Sp ; Jmn), F(p; J+imn), F(p; JJ—1imn), Vip: JJmn), 
.V,(p ; JJmn), G(p; J +imn), G(p; JJ—1mn), V(p;JJ+ 1mn), 
a'ATE JJ— imn), V{p;JJ+imn), V{(p;JJ—1imn), B(p;Jmn), 
-G(p ; JJmn), C(p; Jmn), F(p; JJmn). 
- Définissons par K(p;d, nn') une matrice carrée à seize lignes et seize 
colonnes, dont les éléments sont les intégrales par rapport à f qui restent 
- à effectuer. Avec cette notation, la matrice A(p;Jmn) satisfait à une 
- équation intégrale matricielle : 


| 
4 
«2 
« 


"A(p; Jmn) = A%p,; Jmn) + a K(p; Jan’) 


; (UIL.B.3) 
1 A,(p; P)A('; Jnuw)p"*dp" 


2 
a 
5 


Nous allons expliciter les éléments de cette matrice à partir d’une autre 


MICHEL GOURDIN 


620 


HR CLIN sodirs de © dr des CE Te JE ER SE, De V'ÂTE RD É.- hé ns Locle mnt is ii à 

147 s09 iene avan een ete DCR PEL ILEATZ — Tag TNT ——0T SET 1 
SEBENT— AE Aa BEST ——P IUT PAT MEUT UE T7 ANUS STUNT — DETENT TEEN 

ed = Méga = Tenir BT6apz——NT TT ETAT OST SET Z— 6 ETNT 


ÿ s09 pdiz——="" EC 
ST ——"" La: CAGE 1 — LE ENT QUES ÉERT 


ST GNg PT GT DTGAT— — IT SEPT VE ET PE gt ny 
YA =VITT er eyg MY —£TTIV] QUO Past | eiT— TNT G(N—*4) +4 3509 .d]—=S "y 


SL6nrT. —9TTTyy 916 —9TTRy SI 
V—= a : 

ti 4 ti À ya NA 
STOY——OTOTT SIGN = OT OTNg TON DEPOT VIONT=—OTOTLy TOUT OTNT 66pp——0T ON T6 =—=6 017 


HE As so g uis ,di=—"1°y] NS s00 g us ;di—"1°y re A à us (W+"4)d="Te 


r pe 
ar d us (W+*a)d=""ey GN+"4)+d 4509 sd] —="° Sn g QU1s ,dz——01017 ae ed——=56 
IL ‘ & & 8 (1+-r)LA TEE : g aus ° 

(d ,S00 fa+1 TE jy ty MY PM POUT Sy LE — VS yT SIT = STYC——IY 


COS | (g 3809( (1+ ç)e—1) 1 fe +,y—="!t CA LA CN | ET 7—— "T2 FENTE SET ENT ENT ETAT ——= UT 


Sy —80 VENT ——2"yT TINT———#°\] TT — SP OS | ST] —E9VT 
ST 11] VIN] LIT ZI —9 1] PLig = —18 LEAT—=—=VINT STATE ENT 


Lu 9] PP — TZ SVT (g 509 (14 ç)z—1) LI tr. VENT — ENT Vite" VAT Z—— YU 
g s09 Ndiz—="!"y SEAT Z—— #1] ST Z— "© 
(+r)LA eee VAT (d s09 £a+1) — ee ER: | ET ——tt Bey z—— If 
REA ol ra 
Qu = LE = 2 ENT VIT mire AT STAT ns =) Lu ter É (N—*"4) +9 4S09 24] —="% 
LE g soo à us ,di="Ty sn @ s0o g uis ,di=t1y 
+ fs 
LL À qu (uv) LE AN duis(u+a)d="x L(n+74)+8 2509 «dJ—="y 9 suis sd =" 
Free EL 


-J'g'IIT wesh ‘A 201UDN — ‘III AYATAVL 


LE At 
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matrice R(p; P, J) dont les éléments, indépendants de n et n', sont 
définis par l'égalité : - 
= RCE (B)Raut ; 8, JC (8) . 
K A = 7 na 0/6» (II.B: 
xu(P ) J (p®—k2)2 + 4p°E? cos? (8) de P P ( 4) 


Les indices L et L’ étant fonctions respectivement de X et x et pouvant 
prendre les valeurs J — 1, J, J + 1. 
Pour : 


D PR M ca UE ee DA 
A9; 7, 9-41 L—J+ 
LE 


(IL.B.5) 
RS ro; 72 


. Nous pouvons maintenant écrire les différents éléments de la matrice R 
“qui sont différents de zéro ; ils sont rassemblés dans le tableau III. 


3° PARITÉ. ETATS Q SINGULETS ET TRIPLETS ». ONDE INGIDENTE. — Nous 

voyons immédiatement que, si nous écrivons R ou K sous la forme 

réduite de quatre matrices 8 X 8, toutes les deux présentent la parti- 
- cularité suivante : 


exprimant que le système de seize équations couplées à seize fonctions 
* inconnues se scinde en deux systèmes de huit équations couplées à huit 

fonctions inconnues, qui sont indépendantes l’une de l’autre. Ceci 
» correspond aux deux parités possibles de la fonction d'onde : 


(— 1} et (—1)+t 


* et nous vérifions que la parité est un vrai nombre quantique puisqu'il 
* ne peut exister de mélanges de fonctions de parités différentes au cours 
» de la diffusion. 
+ Nous désignerons par K+ et K— les deux matrices 8 X 8 non nulles. fl 
* en sera de même pour la matrice R ; et nous allons essayer maintenant, 
- par considérations de parité sur l'indice n, de réd uire les éléments de K. 
Procédant de la même manière qu’à la deuxième partie, nous faisons 
* le changement de $ en x — £ dans l'intégrale (II.B.4) et nous obtenons : 


ar 


rCBIRag (PF — 164 sin? 648. 
(p® — K?)? + 4p°Ex 


Les termes de la matrice R sont tous d’une parité bien définie dans un 
. tel changement de variable : 


K;u(P 5 Jnn') = (— tin f 


a les termes réels sont pairs, 
b les termes purement imaginaires sont IMpairs. 


2 eat ét 
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Donc nous obtenons, pour la matrice K, le résultat simple suivant 
portant sur n et Tee 

a pour les termes réels de K,(n+n')—{(L + L') doit être pair, | 

b pour les termes imaginaires de K, n +n°—(L + L’) doit être 
impair ; dans les autres cas, les éléments de K sont nuls. 


Intéressons-nous aux éléments diagonaux de K : ïls sont tels 
que L— L’ et sont tous réels : donc, pour une composante donnée, la 
somme (nr + n’) est paire et il y a conservation de la parité (—1} 
d’une fonction d'oude. 

Pour déterminer cette parité, il suffit de chercher ce qu’elle est initia- 
lement. À cet effet nous décomposons la fonction incidente At(p) résu- 
mée dans le tableau II suivant des développements des types (IIL.B.1) « 
et (III.B.2). IL apparaît alors des polynômes de Gegenbauer d'argu- 
ment */2, comme dans la seconde partie, et ceci nous conduit à des règles 
de sélection. Nous pouvons attribuer comme précédemment (JII.B.5) 
un indice L à chaque fonction A, (p) composante du vecteur colonne A(p), … 


la condition pour que tous les polynômes de Gegenbauer contenus dans 
l'onde incidente, et qui ont pour argument f;=— +/2, soient différents 
de zéro est que l’on ait : 


A EE Er à 22 


Ceci fixe la parité incidente qui reste constante dans tout le mouvement. 

Considérons la matrice K+. Tous ses éléments correspondent à des 
éléments ayant une parité incidente parfaitement définie. On a toujours 
(n — L) pair et (n'— L') pair. Donc les éléments imaginaires purs de Kt 
sont tous nuls. Si nous regardons la place de ces éléments imaginaires, « 
nous observons que l’on peut écrire K+ sous la forme réduite de quatre 
matrices 4 X 4 dont deux deviennent nulles : Ÿ 


Ke 
o : K} 


Ceci correspond, comme nous le montre l'onde incidente, à la sépara- 
tion entre états singulets et états triplets de parité ( — 1. 
En résumé, quatre équations couplées décrivent les états singulets, 


elles sont liées aux matrices KF et At et sont à symétrie cylin- 
drique (m — 0) : 


É Ut équations couplées décrivent les états triplets de 
parité (1 f(m=+ 1), avec les matrices KŸ et AÏ ; | 
— huit équations couplées décrivent les états triplets de parité(— 1)/+#1 
(== To i be | 

== » 0, + 1) avec les matrices K= et A. 
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Enfin, nous calculons effectivement les éléments non nuls de K en 


» faisant les intégrales indiquées à La formule (IHI.B.5) en tenant compte 
- de la prescription d'intégration donnée à la première partie. Toutes ces 


intégrales sont du type de celle effectuée pour les particules de Klein- 


- Gordon et qui correspondait à une valeur de R égale à 1. En particu- 
- lier, un grand nombre d'éléments possède le pôle p — k et nous faisons 


un changement de matrice : 


53 K{ps Jrmon, n') 
K(p; M m, n, RIT Et OU 


Les éléments non nuls de K(k; Jmnn') sont les éléments de K qui 


- admettent un vrai pôle au point p — k. Pour les déterminer, nous cal- 
- culerons la valeur de K au point p — X: 


C(r/2)R(k, x/2, J)CE11r/2) 
2kE# à 


K, (4; Jnn’)=+ (IIL.B.8) 


Dans ces conditions, l'équation intégrale (III.B.4) s'écrit pour chacun 


. des trois groupes d'équations : 


[o 4 


… A(p; Jmn)—(2r;* nn D(k; Jmn)+ PRE > K(p; Jnn') 


k3 —}2 


L: a (IT.B.10) 
J A,(p, p')A(p; Jmn’)p'#dp' 


4 D(k ; Jmn) étant le vecteur colonne défini par le système (IIL.B.8). 


C. — États singulets. — Retour à l’espace de configuration. Déter- 


* mination des déphasages, de l’onde diffusée et de la section efficace 
- différentielle. 


Nous considérons le premier ensemble d'équations intégrales décrite 


| par KŸ*. La fonction Af(p) comprend deux types de fonctions : 


les fonctions S,(p) et S,(p) provenant du développement en harmo- 


- niques hypersphériques des fonctions d’onde scalaires S,(p) et S(p) 


b et les fonctions F(p ; J,J+1,0,n) et F(p;J,J—1,0,n) qui, elles, 


résultent de la décomposition en vecteurs harmoniques hypersphé- 


— 
. riques du vecteur F(p). 


Le premier type de fonctions est identique à celui employé à la 


deuxième partie pour les particules de Klein-Gordon ; nous ne referons 


pas les calculs en détail. Rappelons qu’à un développement en harmo- 


niques hypersphériques dans l’espace des impulsions correspond un 
+ développement en harmoniques hypersphériques dans l’espace de confi- 
- guration. La fonction radiale d'espace s'obtient à l’aide d’une inté- 


_ grale à partir de la fonction radiale de moment (Appendice Il). On ne 


calcule que la forme asymptotique de cette fonction et ceci permet de 
définir un pseudo-déphasage 5, qui, après sommation des ondes par- 


| tielles n relatives à une même valeur de J et passage à la limite des 


temps égaux, s'avère être le vrai déphasage correspondant au moment 
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à là 
angulaire J. Nous obtenons successivement pour S, et S, deux dépha- 
sages sous la forme : 


D'une: Jnn’) J An(k, P'\Au(p')p"dp" 


Tkèn'u 


(sh (27VMD,(k, Jn) 
Due Jnn°) f An'(k, p'}Ag(p'p *dp' 
Tk? n'y < 
(tg dla (2r)D,(k, Jn) 


Si nous nous reportons au système (III.B.6) compte tenu de l’équa- 
tion (III.B.7) nous constatons deux résultats : 

1° Les déphasages sont indépendants de n. 

29 Les deux déphasages (tg ô,), et (tg ô;), sont identiques et ont 
pour valeur commune : 


k I 
RCE eee ITE 


Zi Œ+M)er(x/2) [a,(k p}S(p'; à, 0, n°p%dp' 


—(E,—Mc;() h TAUCk, p'YS1(p'; J, 0, n°)pidp’ (HI.C) 
LR VE er. (5) 'avce, p')F(p ; J, J+1,0, n')p'dp 
+k Vs ex, () L'acte pr 53,1— 1,0, n°}ptdp' | 

Nous définissons un nouveau vecteur colonne @* par la relation : 


D—=—D;, Pa—=—D, D Di DE 


La matrice KŸ (k; nn') peut s'exprimer à l’aide des deux vecteurs 
colonnes @ et D : 


4 ; 8SExT? : 

KE Jr tn = er 14 D(k;J,n)@T(k;3J,n’) (II.C.2)A 
le produit étant effectué dans l'ordre indiqué afin d'obtenir une 
. Matrice qui, possédant une telle expression, est irrégulière au point k. 


L'existence de la matrice ® permet de mettre le déphasage sous une 
forme particulièrement simple : 


akEx 


ed DO UE; d, n)BKk; Ja’) | (UGS 


le vecteur colonne B(k; J, n') étant défini par l'intégrale :. 


BG; n)= [ak phA(p'; J, n'pdp.  (UL.C.4) 
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D 
Qt 


Nous nous occupons maintenant des deux fonctions F(p; 3,3 +1,0,n) 
set F(p;J,J— 71,0, n) et considérons l'expression globale de l'onde : 


À 


Jn 


F(p; J,34+1,0,n)Yia(@r) + F(p5 d,J—1,0,n)Yisa(Q@r) (. 


Par transformation de Fourier, nous obtenons un développement du 
même typ2 et nous cherchons la forme asymptotique des fonctions 
> radiales correspondantes. La sommation sur n et le passage aux temps 
“égaux font apparaître un déphasage 5, qui est égal à celui défini à 
- l'aide des équations S(p) et du point de vue angulaire, la combinaison : 


Fee ie 
VF Visaia(Ors Pr) + Vs Yislr +) 


“qui est égale au vecteur unitaire de la direction r : &, multiplié par 
» l'harmonique sphérique Y(B,, b,). 
Les quatre équations de AT définissent donc un déphasage commun, 
- égal à d,. Ce qui nous intéresse maintenant, c’est la section efficace 
- différentielle singulet et, pour l'obtenir, nous devons définir l'onde 
diffusée. 


L'’onde totale singulet est de la forme : 


ELME > 
ss 2Ex 2E4 ë : ee Jr e 
x 80 M | “Anal + 1)]//? sin (er —® +. 8,)Y{(0) 


| 2Ee4 Fer 2E4 


© 
éx. 

en 
TZ 
| 


à un facteur constant multiplicatif près qui est déterminé par la condi- 
» tion que les formes asymptotiques de d(r, J) et de l'onde inci- 
» dente d,(r, J) aient mêmes termes eu € ‘#7. L'onde diffusée est alors la 
» différence des deux ondes et l'on obtient : 


ÉRE Mer | 


0 > ZÉRO ES 5.er | Ris 0,2 eir 
Pr, Jr k ——+ Er —M | [4r(2J + 1}] °e?s sin O5 (0) b 
2Ex FO CEE 


L'amplitude de diffusion /,(8) est le coefficient de dans l'expres- 


À sion de l'onde diffusée et la section efficace différentielle s’en déduit 
- immédiatement : 


L _ —= trac [AO E0)] 


| et en remplaçant fi(b) par sa valeur, on retrouve le résultat bien 
connu (2/4) : 

RAS. ñ 2 

ES =# Di + r)/2et% sin 3,Y0). 


J 


22 re4ptér) 
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D. — États triplets : retour dans l’espace de configuration et détermi- 
nation de la section efficace différentielle. — 1° Cas J—L. — Le sys- 


tème des quatre équations couplées représenté par les matrices Kÿ 


et A} se traite d’une manière absolument identique au cas singulet. 


On définit également un déphasage commun aux quatre équations et 
qui est le même pour les deux valeurs de m possibles, nm ——x1 : 


tg SE) — akE£ Do; Jr )BUE SEXE (HELD 5) 


TN 2T|(2J 5) 


Le vecteur Bjétant toujours défini comme précédemment (IHI.C.A4) et 
le vecteur colonne @* étant construit à partir de @f de la manière 
dont @} l'était à partir.de @f. L'amplitude de diffusion relative à 
l'onde partielle 4, m prend alors une forme analogue à celle des états 
singulets : 

Ex + M SRE) 


5e, 

De en 
= PR sr III. D 
25 5,€r 2EE | ( . .2) 


PRE RS I 
[an(2J + 1)]/2et°s3 sin 15e Y51(0, P}£ 


Il nous reste maintenant le système correspondant aux ondes triplets 
de parité (— 1}/+!, soit huit équations couplées à huit fonctions incon- 


nues. Tout d’abord, parmi les huit équations, six ont une partie inci- … 
dente et deux sont homogènes : C(p ; Jmn) ; F(p ; Jmn). Par analogie … 


avec les autres composantes, nous prendrons C et F identiquement 


nulles, leur attribuant la parité (— 1} en n. 


2° Cas L=J+i1, m—o. — Voyons en premier lieu le cas 
m—o. Cinq équations possèdent alors une onde initiale, ce sont … 


Vip; II +ron), Vi(p; JJ—10on), VA(p; JJ +ron), Vi(p; JJ —10n) 
et B(p ; Jon). Nous effectuons la transformation de Fourier radiale 
qui nous donne les fonctions radiales correspondantes de l’espace de 


configuration dont on ne s'intéresse qu’à la forme asymptotique pour . 
les grandes valeurs de r. Il est alors possible de définir pour chacune | 


des cinq équations, cinq constantes en suivant la même méthode que 
celle utilisée pour l'obtention des déphasages. Ces cinq quantités sont 
indépendantes de n, celte propriété étant reliée à la forme intrinsèque 
de la matrice K(p) pour la valeur p=k. Nous désignons par vf ur vi vb 


ces cinq constantes, en omettant les indices J et ». On constate qu’elles 


so jé ; : - i ï 
: : liées entr ‘ elles par trois relations qui prennent trois des quatre 
ormes non indépendantes : 


Di à — 2b 
(+ 10f + Jor = (29 + 1)b 
(+ Doi + Jour = (29 + 1). 
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On peut remarquer que les deux dernières relations font intervenir 
- des coefficients de Clebsch-Gordan et peuvent encore s’écrire (30) : 


Y GL+1) c(Jo,00) o(J, L)=(2J +1) 6()  (HI.D.3) 


° L=J+1 


Il ne reste au total que deux constantes arbitraires. On prendra b et 
une constante c telle que : 


ot =b+\/ Le ob) 
ot =0—\/ 5e ét + e 


Dans ces conditions, b, et €; sont données par les expressions : 


ak or" Us Fe x ’ te ! , 
L D— 8r[4r(2) +1]? > kC (£) f, Aw(, P )B(p ; À 0, n)p Sdp 


E M) on! ce - + ? ñ 1e 
æ Hnril [UT + Le (5 ) f Ak, p'}Vap’; J, J + 1, 0, n')p#dp 
+ VIE) fi auGe, p'Na(p' à 3, J— 1, 0, n'yptdp'] 
E j 1 72 ’ , 
[Ter (T) [a Ge pOVAGE" 5 3, 3 4 1, 0, n')pdp 


+ rex (?) (fe A6, p)V1(p'5 3, J—1, 0, n')pdp'|| 


É ak n'{T 7 g° Dr / / 

= pres 2 | #0 Cf. A,(k, p'yG(p'; d, J, 0, n)p*dp 

s: 

< Ex — n! G sh , LA , / L 

| or MIE | [ser KE 4,4, p'Va(p'5 d,J +1, 0, n)p ‘dp 

4 7 + EXC ) f, Ay(k, P')Vip'; J, J — 1, 0, n')p#dp'| 

# / E M # Và Li AY74 L 

| rs [Ver () [. Au(k, p’}Va(p'; J, J + 1, 0, n')p*dp 

2 ÿT+ e rer) f A,(k, P')Valp'; J,J—1,0, n')p#dp'] 
F 3 L—J+1, m—+1. — Les deux autres cas m— +1 se trai- 


tent d’une manière identique. Il est aisé de voir que l’on définit cinq 
. nouvelles constantes qui sont les mêmes pour m — -E 1 et que ces cinq 
constantes v}, rs U ; Ur, { SOnt liées à nouveau par trois relations : 


= + 
UE + Ur — 2 


Jui +(J + nu = (+19 
Jui +(J + nu =(2d + 1g. 
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Les deux dernières relations faisant encore intervenir les coefficients 
de Clebsch-Gordan et s’écrivant : 


Y'eb+i) Cü(,m,o,m) o(J,Lim)=(23+1) gd, re). (HI.D.4) 
L=J+41 
Cette fois encore, nous définirons une autre constante A(J) par les 


relations : 
= g + og ri 


gx = g + 


Les expressions de g et À sont les suivantes : 


(m) ak \ on'[ ® F , ! NT ’ 
= pps ae À) ES. Au(E; PIG(P II RE ROENSS 
(Er M) Ed F NT , : nr ’ 
+ Gin [vies If, Aux, p'Nitp';9, +1, m, n')p#dp 


2 
el — i? CE :) [ Aytk, P')Va(p" : ie T == I, mm, n')p#dp'| 


2e 


(Ex + M) 1Tn' T À Lx ’ FN ’ 
— HE JeA(©) j AuCk, p'Nalp';J,1+1,m, n')p'#dp 
Vire 


(m) ak 

t —= RE Ÿ n 

d 7 8nf2x(29 + 1] 2 > 
n’ 


} Laute piVa(p'3 3, dx, me, n'ptdp']| 
k 


TE 2e ’ ’ ST ’ 
€; (SR Au(k, p'jB(p'; J,J,m, n')p'dp'. 
(Ex — M) 7 {- El : 
noremniN + 1e (2) [, At, P d'ATE dj J + Tours n')p'#dp' 
; + VIe; (©) à Ask, p'}Vip';J,J—1,m, n')p#dp'| 
= Ex M) / * se ’ ! 
ere [ VI 1e) J, A, p'iVa( ps J,3 +1, m, n°)p#dp 
al Vies (?) |, Ares PINS J,J—1,m, n')p#dp'| l 
e expressions sont indépendantes des deux valeurs nm —-+1 parce que 
: noyaux K et R ne dépendent pas de ». Seule l'onde initiale D} 
Se en signe lorsque m passe de (+ 1) à (— 1) ; les fonctions 
e A: (p) changeront aussi de signe avec m» mais la combi- 
naison AA, (p) reste invariante et c’est précisément elle qui intervient 


dans les expr 10 
À ress V 1 Ï 


une parfai trs ; 
mie symétrie entre b, c, g, h et l’on peut écrire, de façon plus 
sée avec deux constantes fonctions de m : (m—o, SE De 


b(J) = d(J, o), 
c(J)= /(J, 0), 
gQ)= f0, m), 
h(J) = d(J, m). 


CT 
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Par sommation sur n et passage aux temps égaux nous avons donc 
déterminé la forme asymptotique des ondes Jm triplet de parité (— 1)+!, 
Il est alors aisé, en suivant le même procédé que celui indiqué pour les 


états singulets d'obtenir l’onde diffusée et l'amplitude de diffusion 
correspondantes. 


4° AMPLITUDES DE DIFFUSION ET SECTIONS EFFICACES DIFFÉRENTIELLE ET 
ToTALE. — Nous donnons l'expression de la matrice fi(6, +) pour les 
deux types de valeurs de » : o, +1, en fonction des constantes v, b, q, 
étant entendu que ces constantes sont liées entre elles par un certain 
nombre de relations établies ci-dessus. 

Enfin nous donnerons l'expression de la section efficace. L’onde 
triplet diffusée totale relative à une valeur de m fixe s'écrit : 

e 


pl") er: BIEN -(m) 8. D (mi) hp 
(7) = +0, 2) + fi, )} 


Dans ces conditions la section efficace différentielle relative à une 
valeur de »# prend la forme : 


do") tn) em1* «(m) () 
ra AE DAT Nm]. 
J J il 


J 


Et si l’on considère le cas d’une onde non polarisée, nous aurons 
comme section efficace différentielle : 


dst I | ds") 
DE: PT 
Mm=— A1 
E. — Méthode d’approximation pour la résolution des équations 
intégrales. — La méthode approchée de résolution des équations 1nté- 


grales couplées est celle utilisée pour des particules sans spin. On 
aboutit à un système linéaire facilement résoluble au moins en théorie. 
Le calcul de la longueur de diffusion dans l'état singulet ‘5, à été 


É duré 
effectivement fait pour plusieurs valeurs du rapport p— 5 considéré 


comme une donnée phénoménologique. Un accord avec les données 
expérimentales est trouvé pour une valeur «s de la constante de 
couplage pratiquement indépendante de p : 


as — 0,101 bp—0;i 
as — 0,104 p—0,15 
As — 0,168 ‘p—0,2 


La constante G?/4r vaut alors 20 et c’est la moitié de la valeur néces- 
saire pour rendre compte de la longueur de diffusion expérimentale 
lorsque l'on fait sur l'équation de Bethe et Salpeter l'approximation 
statique avec les seuls termes du second ordre. Cette différence avec le 


a 
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cas de particules sans spin est due à la présence de quatre composantes 

pour la fonction d'onde : nous tenons compte dans notre méthode . 
des quatre composantes alors que l’approximation statique en laisse | 
trois de côté. > 


F. — Étude du déphasage dans l’état singulet 'S. — La constante de 
couplage, seul paramètre de ce problème, est déterminée afin de mettre 
nos résultats en accord avec les mesures expérimentales faites aux 
basses énergies. Nous nous proposons maintenant d'étudier le dépha- 
sage fourni par l’état singulet ‘S pour diverses valeurs de l'énergie. 
L'état !S est celui qui nécessite le minimum de calculs puisque seules M 
interviennent trois composantes : S;, S:, F alors que dans les autres 
états il en faut quatre. D'autre part, il présente, du point de vue théo- 
rique, un grand intérêt et nous nous posons essentiellement la question 
suivante : notre méthode, avec la seule interaction du second ordre, 
conduit-elle à un changement de signe de à, pour une valeur de 
l'énergie de l’ordre de 140 MeV ainsi que le laisse prévoir les résultats 
expérimentaux (5) (14) (17) ? 

Les calculs numériques ont été effectués sur machines électroniques 
dans le cas très simplifié où le paramètre g prend la seule valeur o. 
Ceci revient à remplacer les séries infinies par rapport à n par leur 
premier terme. Cette approximation, rigoureuse à l'énergie zéro ainsi 
que nous l'avons précédemment montré (IIL.F) n’est pas valable certai- « 
nement à haute énergie. Elle a été faite pour une simple question de 
manque de capacité des machines qui ne pouvaient absorber l’ensemble 
des calculs. 

Nous avons employé la simple approximation du noyau sans itéra- 
lion. Ceci introduit également une erreur que l’on peut évaluer 
à 10 p. 100. Un tel chiffre se déduit, d’une part des résultats trouvés 
dans la seconde partie avec des particules de Klein-Gordon, d'autre part 
d'essais de la méthode d’approximation effectuée avec l'équation de 
Schrôdinger. Par comparaison avec des traitements variationnels 
utilisant les principes de Schwinger et Kohn, la première itération 
fournit des résultats comparables à 1 p. 100 près à ceux des principes 
variationnels considérés comme excellents pour l'équation de Schré- 
dinger, alors que la simple approximation sans itération en diffère 
d'environ 10 p. 100. Ceci nous permet d'espérer que la constante de 
couplage pourrait être diminuée dans les mêmes proportions si l’on 
pouvait 1térer notre traitement. 


Les calculs ont été effectués pour les énergies suivantes (système du 
laboratoire). ; 


19 k]M= 103 : cette valeur a permis de vérifier les programmes de 


calcul et de retrouver la valeur 4 — 0 16/4 qui ajuste la perte de 1 
courbe 5(k) à l’origine. ES < Ë 
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20 k/M—0,08 soit E—6 MeV : dans ce domaine des basses éner- 
gies, il nous est permis d'appliquer l’approximation indépendante de 
forme afin de déterminer la portée effective ro : 


4 Du I c 
k cotg = + 3 lok° avec Q—— 9 3901010 


Le déphasage valant 60°, on en déduit pour r, la valeur : 


To — 2,43 10: 1 cm. 


A 


" Par comparaison avec les résultats expérimentaux (1) : 
(ro 29e 0 29107.-CmM) 


nous concluons que la méthode est valable dans le domaine des basses 
énergies puisque les deux paramètres a et r, de l’approximation indé- 
-pendante de forme dans les états S sont ajustés avec la valeur 20 de la 
constante de couplage g?/4x. 
= 3° k/M— 0,3 soit E — 82 MeV : le déphasage calculé est de 5/0. 
4° k]M— 0,43 soit E — 165 MeV : le déphasage change de signe et 
vaut — 270. 


60 
54 


u 

L 

: o 

L 

: -27 

2 

x Fig. 4. 
TA 

jt 

FL 


Nous sommes alors en mesure de répondre à la question posée au 
; début de ce paragraphe : il existe effectivement un zéro pour la fonc- 
tion S(Æ) aux alentours de 140 MeV. Dans le domaine des hautes éner- 
 gies, notre méthode est donc susceptible de rendre compte des résul- 
_tats ‘expérimentaux. Notre interaction est bien l'équivalent d’un 
potentiel et d’un cœur répulsif : ceci est une confirmation des conclu- 
sions de Lévy qui introduit en plus des potentiels V: et V, un cœur de 
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rayon r.— 0,38 A/1.c. Les corrections relativistes que nous avons intro- 
duites dans les calculs sur les seuls termes du second ordre de la théo- 
rie mésique équivalent donc à un tel cœur. : | 

On peut raisonnablement penser que l'introduction d'interactions 
d'ordres supérieurs ne modifiera pas sensiblement l'allure de la fonc- 
tion 3{Æ) et que les résultats ci-dessus resteront, au moins qualitative- 
ment, valables. 

La courbe 3(k) a été tracée à la figure 4. 


CONCLUSION 


Nous avons pu, grâce au prolongement analytique de la fonction 
d'onde généraliser la méthode des ondes partielles à un problème 
covariant. La définition de quantités analogues à des déphasages — et 
qui, dans certains cas particuliers, sont effectivement de vrais dépha- 
sages physiques relatifs à une valeur fixée du moment angulaire — 
nous a permis de donner explicitement l'expression de la section effi= 
cace différentielle de diffusion nucléon-nucléon. 1 

Mais pour résoudre nos systèmes équations intégrales couplées nous 
avons été contraints à certaines approximations dont il n’est pas pos- 
sible de déterminer avec certitude le domaine de validité. Le noyau des 
équations intégrales — directement déduit de la connaissance de 
l'interaction entre les particules — est remplacé par un noyau approché 
qui permet une résolution analytique exacte au moyen de quadratures 

Cependant tout le formalisme a été présenté avec une interaction 
arbitraire satisfaisant simplement à certaines conditions très générales 
d’invariance. Nous avons, en fait, adopté un point de vue phénoméno: 
logique et notre modèle peut être traité avec n'importe quel noyau rai: 
sonnable physiquement et formulé de façon covariante. Pour les calculk 
numériques tels le déphasage singulet ‘S et la longueur de diffusiot 
neutron-proton de l'état singulet, nous avons fait choix de la fonc 
tion A-(æ) représentant l'interaction du second ordre telle que la four 
nit la théorie mésique des forces nucléaires. Nous avons montré qu’u: 
bon accord avec les résultats expérimentaux pouvait être obtenu e 
prenant une constante de couplage g?/4x de l’ordre de 20. En particu 
lier, le déphasage ‘S présente une annulation suivie d'un changemen 
de signe aux alentours de 140 MeV. Cette particularité, indispensabl 
pour expliquer correctement les expériences de diffusion proton-proton 
avait conduit Jastrow, il y a quelques années à postuler l’existenc 
d’un potentiel infiniment répulsif agissant aux courtes distances. Le 
travaux de Lévy lui ont permis d'évaluer la grandeur du rayon d’un te 
€ cœur dur D. Nos résultats confirment le fait que les éléments d 
matrice relativistes sont équivalents à une fonction de sources et que le 
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corrections apportées dans le seul état S corroborent l’existence du 
cœur dur. 

Les calculs numériques ont également nécessité certaines approxima- 
tions. Les séries ont été réduites à leur premier terme et il a été 
impossible d'étudier la convergence de la méthode d’approximation en 
comparant les diverses itérations. Nous pensons cependant que nos 
résultats ne peuvent être sensiblement affectés par ces différentes cor- 
-rections. De plus, afin d'obtenir un traitement plus complet, il est 
nécessaire certainement de considérer les termes d'interaction du 
4° ordre, en particulier les termes de paires dont on ne connaît pas 
l'importance exacte. Mais les résultats obtenus pour le déphasage !S 
permettent d'envisager de tels développements. 


Annales de Physique, 1959. hx 
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APPENDICE I 


Le système de coordonnées cartésiennes d'un espace euclidien à 
quatre dimensions (Pi, Pas Pas Pa)-est transformé en un système de 
coordonnées sphériques (p, 8, ®, £). Nous définissons des harmoniques 
hypersphériques scalaires, généralisations des harmoniques sphériques … 
ordinaires comme solutions de l'équation aux dérivées paruelles : 


AUA(E ; 8, E) = v, 


A, étant le laplacien à quatre dimensions. Cette fonction peut s’écrire 
comme produit de l’harmonique sphérique ordinaire orthonormée surs 
la sphère à trois dimensions, par une fonction de l'angle Ê seul : 


Vn(B ; 0, D) — V8, PjEr(P). 


C'(B) est proportionnelle aux polynômes de Gegenbauer en cos £ : 


2 1 A De ei 
GOSSES ee — {sint Best (cos £) 


Les harmoniques hypersphériques sont orthonormalisées : 


[Ur 80œ)y7, (600) sin? 848 sin 6dIdE = 55 dun 


et satisfont à la formule d’addition : 
=R Mm—=—l 
Ci(cos X)= 2 VV ant (ps@)y(e ; d'œ), 


Te + LL — Lo 


1=0 m——1 à 


X étant l’angle entre les deux quadrivecteurs unitaires repérés respec-. 
tivement par P6 et G'60'p". 


APPENDICEII 


sable cents ef 6 


» 1 | 
L'onde plane eP” peut se décomposer suivant les polynômes de | 
Gegenbauer de l'angle entre p et r (22). La formule d’addition donnée” 
à l'appendice précédent permet d'obtenir un développement suivant les . 


harmoniques hypersphériques des angles de p et der: 


Dr __ mn Ja ( m mn ë 
CPP (ar)e D on D (Un (Q,) 


lm,n 


T 
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La transformée de Fourier d’une onde plane étant une fonction de 

. Dirac (2r)*d,(p — À) il est aisé de développer cette fonction suivant les 
harmoniques hypersphériques des angles de p et de & en utilisant la 
formule ci-dessus. On obtient alors aisément : 


G(p—k mn * am 
pk) = Et YVES QUE (Q,) 


Im,n 


APPENDICE III 


Les transformations de Fourier entre les deux espaces sont définies 
par les relations non symétriques : 


| dr fé? "é(pdp 
o(p)= fe Pra(rdir) 


Le 


(rt) 


Nous nous proposons de trouver le correspondant, dans l'espace de 
. LA , 
» configuration, d’un développement effectué dans l’espace des moments 
sous la forme : 


. 


- &(p}= Ÿ A(p; L, mn VA(Q,). 
à I,m,n 


En portant cette relation dans la première des relations (1) et en 


. utilisant pour l’exponentielle ePT le développement écrit à l'appen- 
» dice II, nous obtenons pour Ÿ(r) une double sommation sur trois 
» jndices. Les intégrations sur les angles se font immédiatement et nous 
» pouvons mettre d(r) sous la forme : 


dn= Ÿ A(r; 4 m, n)UnQ)). 
1,m,n 


+ La fonction radiale A(r) ainsi définie se calcule à partir de A(p) seule 


- par l'intégrale : 
| | 


* 


LE Ja+1(pr) 
A(r;l, m, = fe A(p; 4 mn)" pdp (2) 


" . 7 . , 
» Si nous avions procédé en sens inverse, c’est-à-dire en déduisant d'un 
s développement dans l’espace de configuration un développement dans 
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l’espace des impulsions, nous aurions utilisé la seconde des équations (1) 
et aurions abouti à une formule réciproque de la formule (2) : 


L Jn 
AUDE LMI der? f, Ar; l;°n,°n) mur r$dr (3) 


APPENDICE IV 


Il s’agit de calculer la forme nus de l’intégrale : 


p° Jn(pr) 
E(rI=NE Mrs dp. 


A cet effet, nous utilisons, pour J,(pr) une représentation intégrale (22) 
valable pour n entier positif ou nul : 


s(pr)=E [,'cos [pr sin 8— n£]d8 


et en intervertissant l’ordre des intégrations, nous sommes amenés à 
calculer : 


vale cos LOL Ue I ÊTRE here dp. 
On développe le cosinus écrit sous le signe somme et les intégrales 


restantes s'expriment à l’aide des fonctions cosinus-intégrale et sinus- 


intégrale (9). Nous prenons simplement la forme asymptotique du 
résultat ce qui le simplifie considérablement : 


VE Je pe ee En dpe—— sin (kr sin £— n£) 
et à des termes en . près, nous pouvons écrire : 


Lex [” sin (kr sin 8— n86)d8 + o () : 


Or, il existe pour la seconde fonction de Bessel N,(pr) une représen- 
tation intégrale du même type (68). 


ri 
N,(kr) =; [sin (kr sin p—ns)di—ie 2 [? e-"wchn(y e ©) dy. 


La deuxième intégrale contenant le facteur e—*"*# est un infiniment 
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petit supérieur à tous ordres en 7 lorsque r tend plus vers l'infini. Nous 


? he La A! I 4 LA » 4 
pouvons donc écrire, à des termes en x près, l'égalité : 


p° Ja(pr) Tk? Na(kr) I 
VP 0 P°—k? pr dp — RSS Er + o(à) 


un calcul en tous points semblable nous permet de trouver la valeur 
asymptotique d’une autre intégrale faisant intervenir cette fois les 
fonctions sphériques de Bessel : 


ST ke? 
NAS Fa “ne HépR)dp = — 7% RER) + o(%) 


APPENDICE V 


œ 


Calcul de la somme S — > (— 1} (x/2) “errtr Cr2(B). 


g=Ù 


Nous considérons l’onde plane e'Æ.7 dans deux développements : l’un 
en harmoniques hypersphériques des angles de & et r, l’autre en 
* harmoniques sphériques ordinaires. Le premier de ces développements 
* a été effectué à l’appendice II. Avec le choix d’axe fait pour le quadri- 
* vecteur Æ, nous pouvons poser : 


k:r— kr sin £, cos 8, — ÆR cos 6, 


et nous avons : 


ei£: Y— (2x)? YY (— je Et (F a je 7/2) V2 Qr). 


4% 


1=0 g=—0 


» Le second développement est un développement classique (68) 


eikR cos ns. ; tj (KR) (= )" y Pcos 8). 


[1 


Nous identifions, dans les deux développements, les termes de même 


638 MICHEL GOURDIN 


moment angulaire : ce qui nous fait apparaître la somme $S et nous 
obtenons finalement : 


S => j(pr sin 6,) 


Cette formule est une généralisation de la formule de Jacobi-Anger (29) 
qui en est le cas particulier /— o. 


APPENDICE VI 


Calcul du noyau A(p, p') dans l'approxæimation de l'échelle. 


D'après la définition de A,(p, p”) donnée à la formule (5.A) et le 
choix de l'interaction du second ordre (1.D), les différents éléments de ” 


la matrice auront pour expression : 


RAT fe ee (cos @) sin 648 
A(p; P ee p°+p*+ui—2pp" cos 8? Gr) 


77 véigr ph 


Des polynômes de Gegenbauer qui interviennent dans l'élément diffé- … 
rentiel de l'intégrale sont de simples fonctions trigonométriques (22) « 


et nous avons l'intégrale sous la forme particulièrement simple : 


sin [(n—+ r)8] sin 648 


, 2m far | 
A, (P; p RÉ FL PP Ep?Eut—2pp cos 6° (2) ë 


Nous allons appliquer, pour calculer l'intégrale (2), la même méthode 


que celle employée au paragraphe (A) pour la fonction E(p ; {qq}. 
En posant : 


Sp, p}={(p + p'e + pe]J'2 
D(p,p°)={(p"—p} + le 


nous obtenons : 
EH PA = (S + Di)=T(S + D? + — D} 
pp'=;(S—D?) 


et en transformant les sinus en exponentielles, on peut appliquer la 
formule de Poisson et on trouve en fonction de S et D définies ci-dessus : 


A, (p, P') = NE | 


PUF 47 TON OR 7 ART ONE 


- 
1 


u 
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APPENDICE VII 


Calcul des éléments de la matrice H(p) pour l'onde S([—= 0). 


Le calcul des fonctions H(p ; ogq') a été fait en supposant connu le 
développement (7.A) du numérateur de l'intégrale. Or, dans le cas 
1— 0, les polynômes de Gegenbauer ont une forme simple et nous 
sommes amenés à chercher les coefficients du développement de Fourier 


du produit : 


Due 
Le 2 
PE P« sin 8 sin B 


+00 
sin (2g—+1)8 sin (2q + 1)8 Es DS Cn(o : qgq'}ei"*. 


Comme tous les coefficients C,({ ; gq') nous avons évidemment une 
symétrie par rapport à deux valeurs opposées de m : 


GE; qq") = CE qq'). 


Nous obtenons immédiatement : 


I 
Cg-y = Cyr = 27 


Cote — Cy gi —=— 


Si’ nous remplaçons ces valeurs dans le calcul de H fait au paragra- 


phe (A) nous obtenons : 


— RUGET} =— h3+9+1 l 


Det DT 
H(p5 099) = eee 


APPENDICE VIII 


Vecteur harmonique hypersphérique. 


Le vecteur harmonique hypersphérique est défini à partir des harmo- 
niques hypersphériques de la même manière que le vecteur harmonique 
sphérique à partir des harmoniques sphériques ordinaires (30) : 


— Es pes me 
Yan (0, d,8)— D Cu, m; mp v)dis As. 


= —1I 
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Les Cx(Jm ; m — y, y) sont les coefficients de Clebsch-Gordan entrant 


— 
dans la composition de deux moments angulaires et x, les vecteurs de 
spin de l’état triplet. Ceux-ci sont reliés à l’espace ordinaire par les 


: 7 7 de Menu me 
relations (26) (e, étant colinéaire au vecteur k)-: 
__ 5 têy = __€x TT tey ES: 
X == LU = Ke. (32) 


Les principales propriétés du vecteur harmonique hypersphérique se 
déduisent de celles du vecteur harmonique sphérique. En particulier, 
nous avons une propriété d’orthonormalisation : 


Vrn* VS 
JL - YiidQ == d30LL/OmmOnnt- 
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RÉSUMÉ 


Le problème des réactions nucléaires induites par les nucléons paraît, 
puisqu’un grand nombre de particules entre en jeu, d’une complication 
inextricable. Il devient beaucoup plus simple si l'on peut schématiser 
l'interaction du nucléon incident avec la matière nucléaire par un 
potentiel qui représente l'effet moyen de tous les nucléons du noyau- 
cible. Cette représentation approchée, qui est suggérée par le succès du 
modèle des couches, constitue le modèle optique des réactions nucléai- 
res. L'interprétation du potentiel optique est claire : sa partie réelle 
explique les figures de diffraction observées dans la diffusion élastique, 
sa partie imaginaire rend compte de l’absorption (chap. premier). 

La validité du modèle optique est prouvée si les sections efficaces 
calculées grâce à ce modèle sont égales à celles qu’on pourrait calculer 
à partir du hamiltonien exact et si on parvient à relier les paramètres 
du potentiel optique aux interactions nucléon-nucléon qui entrent dans 
le hamiltonien. C’est ce problème que nous avons étudié dans le chapi- 
tre II. Nous avons calculé le potentiel optique en considérant l’inter- 
action entre le nucléon incident et les particules de la cible comme une 
petite perturbation. L’antisymétrisation complète de la fonction d’onde 
du système pose des problèmès que nous avons discutés. Le calcul du 
potentiel optique se simplifie beaucoup quand on décrit le noyau-cible 
par un gaz de Fermi infini et que les particules sont soumises, dans les 
états Intermédiaires, à un potentiel qui ne dépend pas de leur énergie. 
On a des raisons de penser que les erreurs introduites par ces deux 
approximations se compensent. 

Nous avons, aux chapitres III, IV et V utilisé l'expression du poten- 
tiel optique obtenue par la théorie des perturbations en incluant les 
termes du second ordre dans l'interaction nucléon-nucléon. Nous avons 
approché cette interaction par des potentiels centraux réguliers qui 
rendent compte aussi bien que possible des données aux basses éner- 
gies mais avec lesquels, on obtient, à haute énergie, des valeurs beau- 
coup trop petites pour les sections efficaces de diffusion. Nous avons 
prouvé qu'il était possible d'ajuster les états impairs de ces potentiels, 
états qui ne sont pas fixés par les expériences de basse énergie de 
manière à décrire correctement le potentiel réel jusque vers 200 MeV 
et le potentiel imaginaire dans un domaine d'énergie plus restreint. On 
peut même dans le cas du potentiel gaussien rendre compte du poten- 
tel imaginaire à haute énergie et de l'énergie de volume à la densité 
normale. 

Dans le chapitre VI, nous avons étudié la convergence de la série de 


perturbations. Le principe de Pauli est essentiel pour assurer cette 
convergence qui paraît bonne, 


LS 
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CHAPITRE PREMIER 


Le modèle optique des réactions nucléaires. 


Les divers modes des réactions. 


Les neutrons (!) sont à l’origine de réactions nucléaires très variées. Ces 
réactions peuvent, quand l'énergie du neutron incident est supérieure 
à quelques MeV, se diviser en deux classes : celles qui laissent le noyau 
bombardé dans son état de base et celles qui conduisent à une excita- 
tion nucléaire. Si le noyau-cible n’est pas excité le neutron le quitte 
sans changement d'énergie ; on dit qu’il y a diffusion élastique. Si le 
noyau-cible a été excité, le neutron incident change d'état. Il peut être 
réémis avec une énergie inférieure à l'énergie initiale (diffusion inélas- 
tique) ; il peut être capturé avec émission d’un rayon y; il peut aussi 


- être la cause d’une réaction nucléaire compliquée (fission, évaporation). 


Quoi qu'il en soit, le neutron a quitté la voie d’entrée. Nous dirons qu'il 
a été absorbé. 
Le but du modèle optique est de décrire la diffusion élastique et 


. l'absorption en schématisant l'interaction du neutron incident avec les 
» particules du noyau-cible par un simple potentiel. Ce potentiel est 
 l'analogue de lin lice de réfraction introduit en optique. Comme en 
optique, la partie réelle permet la diffusion élastique, la partie imagi- 


naire est nécessaire pour expliquer l’ahsorption. 


À très basse énergie, dans la région où les résonances du noyau 
composé sont séparées, une complication intervient, sur laquelle nous 


 n’insisterons pas ici : le neutron peut avoir quitté la voie d'entrée 


pour participer aux mouvements très complexes qui caractérisent 


le noyau composé, sortir du noyau avec son énergie initiale. À haute 
énergie, la réémission dans la voie d’entrée d’un neutron qui a 


- participé à la formation du noyau composé est très improbable, parce 
. que le nombre de voies ouvertes est très grand. Dans la région des réso- 


TE 


nances séparées, au contraire, les voies ouvertes sont peu nombreuses; 


- le retour du neutron dans la voie d’entrée est possible. 


Nous considérerons tout au long de ce travail que le nombre de 


- voies ouvertes est grand. 


() Dans ce travail, nous nous limiterons aux réactions nucléaires, déclenchées 


_ par des neutrons. L'extension au cas des protons se fait sans difficultés. 
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Le modèle optique des réactions nucléaires. 


Le modèle optique est défini quand on s’est donné l'interaction du 
neutron avec le noyau dans son ensemble. Cetie interaction est en 
général non hermitienne et non locale. La manipulation d’une inter- 
action non locale est malaisée. Il est donc préférable d'introduire 


l'intéraction qui caractérise le modèle optique sous la forme d’un 


potentiel local complexe (rx) qui dépend de l’énergie du neutron inci- w 


dent. 
Connaissant ce potentiel, on peut calculer la section efficace élas- 


tique sa et la section efficace d’absortion 54, en résolvant l’équation de « 


Schrôdinger : 


[Ts + VO )lu(rs) = Ent (rx) (1) 


où E, est l’énergie du neutron incident et T, l'opérateur d'énergie ciné- . 


tique. Cette solution se réduit en l’absence d'interaction à une onde 
plane incidente v(r,). Définissons la matrice de diffusion T telle que : 

(ox, To) = (vx, Vux). (2) 
Les sections efficaces de diffusion élastique et d’absorplion sont données 
par (32) : 


LS 


= ET on PSE A Ta) 3) 


6n 


2 
ab — 0, lux; Tux). - 4), 


ex représente la vitesse du neutron incident. Les fonctions d'onde sont … 


normalisées dans un volume unité. 
Le modèle optique des réactions nucléaires a été introduit dès 1935 


par divers auteurs (3) (4) (26) (48). Mais il a été bientôt abandonné au » 


profit de la théorie du noyau composé introduite un an plus tard par 


Bohr (10). Les potentiels qui avaient été introduits en 1935 n'avaient. 


pas de partie absorbante ; ils ne pouvaient pas rendre compte des 


grandes sections efficaces de captures montrées par l'expérience. D'autre . 
part, les nombreuses résonances étroites observées dans le domaine | 


\ 


des très basses énergies, le seul connu à celte époque, ne pouvaient 
sortir de ce modèle. Mais quand on a utilisé des faisceaux de neutrons 


à 7 . 0 . H 
possédant une bande d'énergie suffisamment large pour recouvrir plu- 


sieurs résonances (2) l'utilité du modèle optique est réapparue 
Weisskopf et ses collaborateurs (29) ont interprété les expériences de 


Barshall (2) à l’aide d’un potentiel complexe. Nous exposerons au cha- 
pitre suivant les détails de cette interprétation. Entre temps le modèle 


optique s'était imposé dans l'étude de la diffusion aux hautes énergies 
qu présentent des figures de diffraction tout à fait remarquables (2m 
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Les caractéristiques du potentiel optique. 


a) LA DÉPENDANGE RADIALE DU POTENTIEL. — Îl est naturel de penser 
que la partie réelle du potentiel aura à peu de chose près la même forme 
radiale que la densité de matière nucléaire ; la première expression qui 
vient à l'esprit pour le potentiel moyen subi par un neutron situé en 7x 
est, en l'absence d'échange : 


ra 


| > 
| Rev(rx)— | er)VEr —rs)dir (5) 


e/ 


> —> 
où V(r— rx) est le potentiel nucléon-nucléon et p(r) la densité de 
matière nucléaire. Si les forces nucléaires étaient à portée nulle, la 
forme radiale du potentiel telle qu’elle est donnée par cette formule 
 coïnciderait avec celle de la distribution de masse. À cause de la portée 
finie des forces, la forme radiale du potentiel réel peut être différente 
de la distribution de masse dans une région située à la périphérie du 
noyau et d'épaisseur de 1 à 2 Fermis (*), et on s'attend d’après (5) à ce 
“que le potentiel s’étende en dehors de la distribution de masse. De fait, 
les expériences faites avec les électrons de hautes énergies et qui mesu- 
* rent la distribution de charge (qu'on suppose généralement coïncider 
» avec la distribution de masse) donnent des rayons nucléaires de 1,2 A} 
- Fermis (35), alors que l’ensemble des expériences de diffusion nucléaire, 
» résumées dans l’article de Hofstadter que nous venons de citer, fournit 
un rayon nettement plus grand, de l’ordre de 1,35 A!/#'Fermis ; ceci 
» prouve que le potentiel réel s'étend au-delà de la distribution de masse. 
Quand on s’écarte de la surface du noyau, on s'attend à trouver un 
potentiel moyen constant. Il faut, pour analyser les résultats expéri- 
mentaux-postuler pour la dépendance radiale du potentiel aux environs 
dela ie ass sune forme aualytique raisonnable. Pour qu’on 
- puisse parler sans ambiguïté de « matière nucléaire » dont la valeur du - 
. potentiel réel en dehors de la région superficielle serait une caractéris- 
- tique, il est nécessaire que la valeur obtenue pour cette quantité 
- dépende peu des hypothèses concernant le bord du noyau. Il semble 
» bien que ce soit le cas et qu'il y ait bon accord entre les diverses ana- 
)lyses (19) (44) (52). Il convient seulement de remarquer que le:puits 
carré utilisé dans les premières analyses (29) conduit, spécialement à 
basse énergie, à des résultats exceptionnels (notamment un coefficient 
- d'absorption très faible). Ceci est dû au fait que ses bords raides sont 


ä ; è : ‘ 
| beaucoup plus réfléchissants que les bords arrondis généralement uli- 


] 
ÿ, 
; (:) Le Fermi, unité non officielle mais lergement répandue, est égal 


à-107 © cm. 


VON ON 1 


\\4 


w 
É 
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lisés dans les analyses plus récentes. Les résultats expérimentaux ne 
jettent pas encore beaucoup de lumière sur la forme radiale du poten- 
tiel imaginaire. Ils ne sont pas iacompatibles avec un potentiel imagi- 
naire entièrement concentré à la surface du noyau (7) mais il est sup-, 
posé ici que la forme radiale du potentiel imaginaire coïncide avec celle 
du potentiel réel ce qui amène 
à considérer la valeur du 
UNE potentiel imaginaire bien à 
l'intérieur du noyau comme 


20 HE 
une des caractéristiques de 

15 la matière nucléaire. 
10 b) LA DÉPENDANCE DE L'É- 
NERGIE DU POTENTIEL COM- 
3 PLEXE. — Les diverses ana- 
lyses (38 5) (52) (53 
0 20 70 200 E,enMeV Y ï ) (44) (45) (42/68 
N ramenées à un rayon de 


Fig. 1. potentiel de R— 1,33 A'f 
ont été examinées et résu- 
mées par Lane (42). Le poten- 
tel réel subi par des neu- 
trons de très basse énergie est de l’ordre de — 45 MeV. Il diminue 
rapidement en valeur absolue quand l'énergie de bombardement Ex 
croît. Cette dépendance, à peu près linéaire, est approximativement de 
la forme (0,6 Ex — 45) MeV. Quand Ex dépasse 30 MeV, le potentiel 
change moins rapide- 

ment avec l'énergie. Il 

est de l’ordre de —20 MeV ReUen MeV 

à 100 MeV. Il existe quel- 
que incertitude sur la 
valeur de Rev à plus 
haute énergie. Nous 2 
avons admis que le poten- 
tiel est constant entre 
100 et 200 MeV. Il n’est 0 50 100 200  EjgnMeŸ 
pas impossible que sa 
valeur absolue à 200 MeV 
soit inférieure à 20 MeV. 


Si on introduit une force spin-orbite capable d'expliquer la polarisa- 
tion — ce que nous n'avons pas fait dans ce travail — la partie réelle 
du potentiel s’annule vers 300 MeV (28). 


_La valeur du potentiel imaginaire est de l’ordre de 3 MeV à l’éner- 
gle o; elle croît très rapidement et atteint la valeur de 15 MeV pour: 
Ex = 32 MeV puis plafonner à 20 MeV pour Ex + 70 MeV et décroître 
régulièrement jusqu’à la valeur de 12 MeV à Ex 200 MeV (fig. 1 et2). 


Partie imaginaire du potentiel. 


#5 


Fig. 2. — Partie réelle du potentiel. 
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CHAPITRE II 


Déduction du modèle optique 
en théorie des perturbations. 


Position du problème. 


Nous avons vu, dans les chapitres précédents, qu’on pouvait repro- 
duire les sections efficaces de diffusion élastique et d'absorption pour 
-les neutrons par un potentiel complexe remplaçant l'interaction véri- 
table du nucléon au sein de la matière nucléaire. Si l’on veut aller 
au-delà d'une description phénoménologique, il est nécessaire de pou- 
voir prévoir les caractéristiques de ce potentiel complexe à partir des 
interactions fondamentales nucléon-nucléon : c’est l’objet de ce cha- 
+ pitre et des suivants. 
Nous étudions la diffusion d’un neutron d'énergie Ex dont la fonction 
- d'onde, quand il n’y à pas d'interaction, obéit à l'équation : 
, Ton = Exvx (1) 
par un noyau de À particules dans son état de base désigné par l'indice o 
(les états excités, supposés non dégénérés, seront désignés par l'indices). 
L'équation de Schrôdinger pour ce noyau s'écrit : 


ZE > — Se 
H,do(ri EU ra) —=Eoo(ri EE TA) (2) 


* où H, contient les opérateurs d'énergie cinétique et l'énergie d’inter- 

» Action mutuelle des À nucléons qui composent le noyau-cible. Si nous 

? supposons que l'interaction nucléon-nucléon se réduit à un potentiel à 
_ deux corps. l’énergie d'interaction du neutron incident avec le noyau 
. est : 


i=A 


V= Ù Vs (3) 


“où V, est le potentiel qui agit entre le nième nucléon du noyau-cible et 


le neutron incident. , HET 
La fonction d'onde d du système des À + 1 nucléons obéit à l’équa- 


» tion de Schrôdinger : 


Hd — E® (4) 
pavec : 
| H—=H, +Tn + V (5) 
hot:: | 
‘ E= Es + Ex. - (6) 
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Notre problème est de chercher l'équation à laquelle obéit la fonction 
d'onde du neutron quand on impose au noyau-cible de rester dans son 


état de base, c’est-à-dire l'équation d’onde correspondant à la fonc- 
— 

tion (L, P)—=ux(rx ? 

diffusion élastique. Seule intervient maintenant la coordonnée du neu- 


Er . “ 2 . æ . . 
tron et ux(rX) obéit à une équation de Schrôdinger : 
— > > 
[T*+ — V(Px) jUx(PN) —= Exux(rx) 


« =4 4 SLR s T 2 y I l 
où 7%) sera déterminé en fonction de VX et sera en général complexe 
et dépendant de Ex. 


Afin de situer le problème et d'établir les formules que nous utilise- É 
rons pour le calcut-explicite (chap. HE, IV, V et VT), nous calculerons le 


). On a ainsi la fonction d'onde qui représente la . 


die UE. 


potentiel optique par la théorie des perturbations, d’abord en négligeant . 


l’antisymétrie de la fonction d'onde totale relativement au neutron inci- 
dent (2 —), puis en l'incluant (3 —). 


Le potentiel optique en théorie des perturbations. 


Nous résoudrons le problème de diffusion grâce à la méthode dite de 


Lt 


l’onde distordue ((46). 
Ecrivons, en négligeant l’antisymétrie : 


= Y'alrulr … 


> 
TX 


et nous nous intéressons à l'équation pour : 


(Jo; P)— Ps) = UPS). | (9) 4 


En introduisant la fonction d'onde (8) dans l'équation d’onde (4), en 


. « % à 
multipliant à gauche {\ et en intégrant sur les coordonnées du noyau- 
cible, on a : 


(Es + Tx—E + Va)a (rs) =: Yvsas(rs) (10). 

où: 
y nn Te de di. x 
“=A [y (rs PA ra)V(rTns ra)d (ra … ra)dta (1 1) 4 


dans une première approximation, obtenue en négligeant le second 


b (rx) obéi 
membre de (10), ux(rx) obéit à l'équation : 


(Ty + Voo)un(rn) = Enux(rs). (12) 


a) (8) ” 


- 
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Dans cette première approximation, le potentiel optique est simple- 
ment donné par : 


QU(Px) = Voo 
pe > > er 
A [ot 7) PVO, rods (13) 


Sr NL 
== | 9 ri)V(ri, rnx)dr, 


— ë + — 
e()=A | FYotri 7x) Pair, … dr (14) 


représente la densité de matière nucléaire. 
_ On voit que le potentiel optique obtenu en première approximation 
est purement réel. Son expression est celle, classique, du potentiel de 
Hartree, elle est identique avec la formule que nous avons donnée 
a priori au chapitre premier (1.5). 
Pour améliorer cette approximation, il faut tenir compte des termes 
correspondants au passage de la particule incidente dans un état inter- 
Pmédiaire avec excitation simultanée du noyau-cible. Dans l'étude inter- 
médiaire, la particule se meut dans le potentiel moyen V,, du noyau- 
- cible excité. 
Cette approximation nous amène à résoudre le système d'équations : 


: 


(Eo + Ts —E + Vio)Ao + DVots =iÈ) 


- (15) 
> (E, — 1h —— E + Vo = V,0@0 — 0 


En éliminant 4,, on obtient une équation pour a, et le potentiel opti- 
à que correct au second ordre en V. La correction du deuxième ordre au 
potentiel optique s'écrit : 
4 I 


1 ee DAC E Es — Ty — Vas Vo: 2 


On se rappellera que EE, + Ex où Ex, énergie du neutron inci- 

dent, doit contenir une partie imaginaire positive pour que les fonctions 
de Green de la théorie des perturbations correspondent à des ondes 
_incidentes planes. 
Nous allons approcher tous les V,, par une valeur commune %, ce 
qui revient à négliger des termes d'ordres plus élevés quand on fait un 
éveloppement en approximations successives en fonction de l’interac- 
ion nucléaire. 


* L'introduction des états propres de : 

# - 

: (Tr + Vo) | NZ =Ex | N> (17) 
nous permet d’expliciter davantage l'expression (16) : 

ne. £ . I ! T' 

DT: v0= 22 | NÉ Der | Vo (18). 
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En particulier, nous pouvons tirer la première contribution non nulle 
à la partie imaginaire du potentiel : 


Imvo— r SÙ | Vo? | N'>8(E0 + Ex —Ex—E)<N'|: (19). 


Han 


Inclusion de l’antisymétrie. 


Nous allons maintenant antisymétriser la fonction ® en l’écrivant : 
—=A 
>  — > > —+ 
=) Y'a fr bATE TT ERE EE) (20) 
s 0 


où l'indice o correspond à la fonction ar) hrs rs) et les indi- 
ces 1. À à la même fonction où rx et r,...rA sont respectivement ! 
échangés. 

Comme plus haut, nous nous intéressons à : 


Gus 2) = ar) — A Ÿ fout rade ms 


— 
= Ux(7x) 


où, en tenant compte de l’antisymétrie des 4 dans les À particules du 
noyau-cible, on a posé : 


> — D VS > + — 
Ori Ta) = | Lee DA) UT Taser TAN TS. TE (22) 
Nous procéderons comme au paragraphe 2 en introduisant ® dans 
l'équation d'onde (4), en multipliant à gauche par 4, et en intégrant 
sur 71... rA. Nous obtenons l'équation : 
+ CAMES ee 
(E,—E)a(rx) — A D: | Ori rx)as(r:)dér;] 
— > + _. 
3 Trfa,(rx)— A D for, rN)as(r1)dir;] 
ds RS — > — — 
+AY sf Dre ra )V ra Fadela ce las (re) ds … déra 
> — + — _e 
AE [VO arr), 
x 
— AUD Y ft ..rs) 7. 


> > > > + 
Porn To ue PAIN (Pa, PQ (rer, … dir, 


(3). 


ne voit, en considérant cette expression, que, dans le cas général, 
è en premiére approximation, la quantité (Ls, ®) n'obéit pas à une 
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équation simple, car les termes provenant d'échange dans la cible et 
faisant intervenir explicitement les fonctions d'ondes du noyau-cible ne 
peuvent être négligés. Cette difficulté, bien mise en évidence par Takeda 
et Watson (51) a été passée sous silence par Brueckner (15) dans un 
travail où il utilise, comme fonction d'onde pour le noyau-cible dans 
son état de base, un gaz de Fermi de température non nulle. Cette 
fonction d’onde n’est pas orthogonale à celle du neutron incident, et il 
n'ya pas de raison pour que les termes d'échange que nous venons 
d'écrire soient négligeables. Nous ferons par la suite l'hypothèse d’un 
noyau infini sans corrélations autres que celles qui sont dues au prin- 
» cipe de Pauli. Ceci nous impose de représenter le noyau par un gaz de 
Fermi. La fonction d'onde du neutron en mouvement dans le milieu 
nucléaire infini est orthogonale à la fonction d'onde représentant le 
noyau-cible. La formule (23) est alors grandement simplifiée : le 
deuxième terme de chacun des crochets, ainsi que le troisième terme 
en V disparaissent, et on peut procéder à l'élimination de a,, comme au 
paragraphe 2. 

Dans la première approximation, où l’on néglige les transitions en 
- dehors de l’état de base, l'équation d'onde pour a5—(s, ®) peut 
s’écrire : 


NE ru D 
ÉBo—E+Tx+ | 00) V(r —rs)dèrs 


SES RE de = 
— foûrs rx)as (rx) V(r1 — rx)@o/r1)drs of? x) = 0 


(24) 


ASE $ . CPE: . y Ë 
où o(71, rx) est la fonction de densité mixte égale, avec les notations 


le > LEE pi STE 
précédentes, à AOso(r1, x) et où p(r,), densité de matière nucléaire, a 

été introduite au paragraphe précédent. 
L'introduction de l’antisymétrie transforme l'équation différentielle 
du paragraphe 2 (éq. (12)) en une équation intégrale différentielle, ce 
qui revient à dire que le potentiel complexe calculé au premier ordre 
est maintenant non local, Mais nous nous limitons, nous l'avons dit, à 
l'étude de la matière nucléaire indéfinie. Nous savons que la dépen- 


= Fa re : 2 Le 
dance de a, en r, est de la forme e’*xx, ce qui nous permet d'écrire le 


+ ’ _. 
terme d'échange comme fonction (constante) de r, et fonction de x, 
- c’est-à-dire de l’énergie du neutron incident. 
Cette remarque nous permet de réécrire (23) en posant : 


À fovt roatradèrs = (AV)wart(rs) (25) 
. sous la forme : Fe 
(E, —E + AS + (V — AV)s)a(?x) 


_. 


2 pu — AV) as(rx). 
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Nous pouvons maintenant procéder à l'élimination de a, comme au 
paragraphe précédent; on obtient la correction du deuxième ordre au 
potentiel : 


z ce et 
BE—E;—T, —{(V—AV js 


VE) — D — AV) 


$ 


Il pourrait paraître logique d'approcher les (V—AV),, par (V — AV )oo- 


Si la méthode de perturbation que nous venons d'établir converge rapi- 


d:ment — et nous verrons au chapitre VIII que cela semble être le cas — 


1 
age réel 


V— AV). (26) 


(V—AV),, doit être une bonne approximation pour le potentiel réel" 
observé expérimentalement et exhiber une forte dépendance de l'énergie 
dont on peut espérer tenir compte, en considérant le fait qu'aux éner- 
gies faibles, ReV varie linéairement avec Ex, par l'introduction d’une“ 
masse effective dans les opérateurs d’énergie cinétique. Ce procédé a « 


été critiqué pour deux raisons (20) : 


a) À cause du principe d'exclusion, la plupart des interactions du 


neutron incident impliquent de grands transferts d'énergie (voir à ce 


sujet le chapitre IX) et amènent le neutron dans un domaine d'énergie où « 


la dépendance en énergie du potentiel réel n’est plus quadratique, mais 
plutôt constante. L’approximation de masse effective surestime donc 


l'importance des corrections dues à la dépendance de l’énergie du » 


potentiel ; 


b) Martin et Dominicis ont montré, en étudiant l'énergie de la matière - 


nucléaire, que les corrections provenant des corrélations dues aux forces « 


nucléaires sont du même ordre que celles qui proviennent de la dépen- 


dance de l'énergie du potentiel. Autrement dit, pour être cuhérent, il « 
faut, si l’on approche la fonction d’onde du noyau par un gaz de Fermi, - 


négliger les variations du potentiel réel. En fait, il est de bonnes rai- 


sons de penser que ces deux effets qui, pris individuellement, peuvent 2 
être importants, se compensent. Nous reviendrons sur ce point dans la 
conclusion de ce travail. Dans le dénominateur de (26), nous remplace- 

rons donc les (V— AV),, par une valeur commune V,;, indépendante de | 


l'énergie et nous définirons comme en (17) un ensemble complet d'états 


du neutron permettant de diagonaliser le dénominateur de (26) et de le. 


mettre sous la forme : 


Es + Ex + ie — EE, —E,. 


£ 


Nous évaluerons explicitement au chapitre VI Yi et VE) en faisant les 
approximations que nous venons de dire : description du noyau-cible par. 
un gaz de Fermi, pas de dépendance de l’énergie du potentiel moyen . 


dans le dénominateur de V1, A l’aide d’un tel modèle et en négligeant 
il antisymétrie — donc en partant de (19) — Cini et Fubini (17) avaient 
déjà calculé explicitement la partie imaginaire du potentiel dans la 
limite où l’énergie du neutron incident est faible, obtenu un ordre de 


CT ES 
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grandeur correct pour Île potentiel imaginaire à l'énergie zéro, et repro- 
duit sa croissance rapide avec l'énergie. Nous montrerons au chapi- 
tre V que l'expression que nous obtenons pour la partie directe de 
Im) tend bien vers l'expression donnée par Cini et Fubini quand 
l'énergie du neutron incident est faible. Brueckner, Eden et Francis (12) 
ont effectué un travail similaire à celui de Cini et Fubini et obtenu 
— bien qu'une série d’approximations rende la comparaison difficile — 
des résultats du même type. Mais ces auteurs incluent la dépendance 
de l'énergie du potentiel moyen dans les états intermédiaires par l'intro- 


duction d'une masse effective M* 0,5 M qui vient comme un fac- 


M* \3 Le FA ; su 
teur ( w) de la partie imaginaire et les résultats numériques sont alors 


un ordre de grandeur plus petits que les valeurs expérimentales. 


CHAPITRE lil 


Fonction d'onde nucléaire. 


Le noyau-cible dans son état de base sera décrit par un gaz de Fermi 
dégénéré. Nous supposerons en outrequ'il y a, dans le noyau, autant de 
neutrons que de protons. Nous avons vu au chapitre premier que les 
expériences de diffusion des électrons de haute énergie donnaient un 
rayon nucléaire correspondant à ro 1,2 ftandis que le rayon mesuré à 


l’aide de neutrons correspondrait à ro 1,35 f. La notion de matière 


nucléaire suppose que la distribution de masse et le potentiel moyen 
coïncident. Nous sommes conduits à choisir pour r, la valeur de 1,27 f 


ui constitue un compromis. 
La fonction d'onde nucléaire dans l’état de base est donnée par : 


7 FA I > 
Yo(rs Poentre Deto;(ri) (1) 
avec : 
na FR re Re 
a)= ge AUS) (2) 


où Q est le volume nucléaire, y) et 1) sont les spineurs décrivant 
l'état de spin et de spin isotopique de la n°" particule du noyau. 
k, varie entre o et la quantité de mouvement maximum du gaz de 
Fermi qui se compose de Ah états occupés chacun par 4 particules, 


soit : 


k=N\/T = (3) 
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avec la valeur de r, que nous avons choisie, nous obtenons ky== 4,2 158 
On en déduit que l'énergie cinétique des nucléons qui se trouvent au 
sommet du gaz de Fermi est de 30 MeV. Si nous prenons pour les 
nucléons une énergie de liaison de — 10 MeV ; Nous obtenons pour le 
puits de potentiel dans lequel se trouve la matière nucléaire la valeur 
de — /4o MeV. 


Interaction nucléon-nucléon. 


Nous utiliserons des potentiels nucléon-nucléon rendant compte le 
mieux possible des données aux basses énergies et ayant un caractère 


d'échange suffisamment accusé pour ne pas être trop déraisonnables 


aux énergies intermédiaires. 

Pour que le développement en approximations de Born converge 1l 
est indispensable, comme nous l'avons dit au chapitre précédent, que la 
forme radiale des potentiels utilisés soit régulière. Nous ne pouvons 
donc pas espérer reproduire avec exactitude les sections efficaces aux 
hautes énergies puisque nous excluons ainsi les potentiels à cœur 
dur. 

Nous nous limiterons à l’utilisation de potentiels centraux, non que 
l’adjonction de forces tensorielles présente pour le calcul que nous 
effectuerons des difficultés importantes, mais parce que nous pensons 
qu'il n’y a pas lieu d'introduire des raffinements, qui tout en compli- 
quant les calculs, laisseraient penser que nous ne sommes pas conscients 
du fait que la théorie que nous proposons est assez grossière. Les 
mêmes raisons de simplicité nous poussent à choisir la même forme 


radiale quel que soit le caractère d'échange du potentiel et à écrire 
l'interaction nucléon sous la forme (!) : 


VID = (4) 
où J(r) > o décrit la forme radiale du potentiel, et : 


= ce < DEN => Sr ir 
QE di + 451 62 + AT . T2 + AacrTi + 7901.09: (5) 


Une fois choisie la forme J r) (potentiel de Yukawa et potentiel gaus- 


sien dans le présent travail) nous disposons de 6 paramètres qui sont 


liés par une relation : si nous choisissons la profondeur de J(r) de 


manière que dans l'état ?S du système n—p on ait: 


V(r)=—dJ(r) (6) 


on a : 


Go + a 3(a. +an)=—1 (1) 


(} Nous utiliserons la notation du livre de L. Rosenfeld (49). 


ae à 
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et dans l’état !S : 
— q—=(ao—3a, + a. —3a..). (8) 


g représente donc le rapport des profondeurs du potentiel dans l’état !S ” 
et du potentiel dans l’état ?S et est de l’ordre de 0,6. 

Les données expérimentales aux basses énergies (longueurs de diffu- 
sion et portée effective dans les états triplets et singulets) permettent de 
déterminer la forme de J(r) une fois choisies : 


1) la portée de J(r); 
2) sa profondeur ; 


3) la valeur de g. 


On ne peut donc rendre compte que de trois des quatre données de 
basse énergie. Les deux autres relations qui existent entre les para- 
mètres sont reliées aux profondeurs du puits de potentiel dans les états 
SP et !P du système n — p. Dans ces états les coefficients de J(r) sont 
respectivement : 

= Pr + À A + Gom (9) 
— pi = Qo — 34, — (a, —34,;). (To) 


On peut exprimer le potentiel en fonction de q, pi et p; en introdui- 
sant les opérateurs d'échange de spin P, (égal à + 1 dans les états tri- 


plets, — 1 dans les états singulets) et d’échange d’espace P, (égalà +1 
* dans les états pairs, à — 1 dans les états impairs) sous la forme : 


DVer)=— F1 + PC + Pa) + gi — PA ÆP;) a 
| HE (1 + Pr —Pn)Ps + (GP) — Pn)Pi] 


- a) Détermination des états s par l'étude du système de deux nucléons 


_à basse énergie. 
Nous nous imposerons de rendre compte des sections efficaces à 
- l'énergie O déterminées par les longueurs de diffusion : 


as = —2,37Î CRE 


ét de la variation de l’une des sections efficaces singulet ou triplet avec 
l'énergie. Cette variation est déterminée par les portées effectives : 


Æ T2 TT Tor et 


1) Potentiel de Yukawa rendant compte de l’état singulet. — Le 
À travail de Blatt et Jackson (8) permet de calculer les constantes de ce 


- potentiel. 


Si : | HAE (12) 


PNA EE 2 
AE ARCS 


RER ES 


à LT 
RE 
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les formules d'interpolation contenues dans cet article permettent de 
déterminer la portée intrinsèque b, de l'état singulet et les paramètres 
d’intensités qui sont directement liés à A/x et g, en fonction de ro, @, et @: 
On obtient ainsi : | 


b,==32,4"t s,—0,939 SL 901 


ce qui donne (l'indice s indique que nous rendons compte aussi bien 
que possible de l’état singulet) : 


: Ss | 
A,—73 MeV, ss —= 07 L 
= 8 4$me Tip 


Calculée avec ces données la poriée effective dans l’état triplet est 
de 1,9 f au lieu de 1,3 f. x 

Par la suite, nous prendrons — en n’écrivant plus l’indices — y,comme 
unité de masse et d'énergie et 1/4, comme unité de longueur. | 

2) Potentiel de Yukawa rendanl compte de l'état triplet. — De la 
même manière, nous pouvons nous imposer toujours avec le potentiel. 
de Yukawa, de déterminer aussi bien que possible l’état triplet et de 
rendre compte de la section efficace singulet à l'énergie zéro. Les para 
mètres de Blatt et Jackson sont alors : 


De SE Si =—=1000 8, = 0591 


ce qui donne : 


—0,7ur 
Jr) = (13 
où : 


A, — 56 MeV q = 0,61. 


3) Potentiel gaussien. — Nous avons également utilisé un potentiel 
gaussien qui, par une heureuse coïncidence, donne pour ri, quand on 
s impose de rendre compte comme ci-dessus de à&,, a, et ru, une valeur 
correcte ro = 2,3 au lieu de la valeur expérimentale 2,5 + 0,25 f. Les 
paramètres de Blatt et Jackson sont dans ce cas : ; 

by=a,13f 52,40 Si 0934 
Ont: 

J(r) ho (ar}° (14) 
avec : | 
Ac = 72,2 MeV d—0;702% 

l 
a valeur de q est de 0,654. 
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b) Etude des sections efficaces aux hautes énergies. 

; Nous ne nous attendons évidemment pas à obtenir, avec les poten- 
üels réguliers auxquels nous nous sommes limités, des résultats corrects 
pour la diffusion à haute énergie. Il nous a cependant paru intéressant 
de confronter avec l'expérience les sections efficaces obtenues à l'aide 

* des potentiels utilisés dans cette étude. Dans ce but, nous avons calculé 
les sections efficaces totales neutron-proton et proton-proton en négli- 
geant les forces de Coulomb. Ces calculs ont été faits avec le potentiel 
de Yukawa (12) qui donne une portée effective correcte dans l’état sin- 
gulet et des sections efficaces exactes à l'énergie o. Nous avons choisi 
des énergies de 30, 120 et 270 MeV dans le système du Laboratoire, qui 

“correspondent à Æx/ko—1, 2, 3. Nous avons supposé que la force était 

du type Serber (p2—pP3 — 0). 

Les sections efficaces totales pour la diffusion neutron-proton sont de 
320 mb à 30 MeV (1), de 60 mb à 120 MeV, de 35 mb à 270 MeV (30). 
Nos sections efficaces calculées sont égales à 144 mb à 30 MeV, 18 mb 
à 120 MeV, 5 mb à 270 MeV. 

- En supposant que les sections efficaces proton-proton sont isotropes 

quand on néglige l'interaction de Coulomb, on peut comparer la valeur 
des sections efficaces que nous avons calculées avec les valeurs des sec- 
tions efficaces différentielles à go°. 

Quand l'énergie du proton incident est de 30 MeV, de 120 MeV, 
de 370 MeV, les sections efficaces à go° sont respectivement de 
13,7 mb/st (47), de 5 mb/st (6), de 4,5 mb/st (51). On obtient par le 
. calcul 7 mb/st à 30 MeV, 0,64 mb/st à 120 MeV, 0,24 mb/st à 270 MeV. 


CHAPITRE IV 


Calcul du potentiel optique 
dans les deux premières approximations de Born. 


Première approximation de Born. 


En première approximation de Born, la partie imaginaire du poten- 
_ tiel est nulle. La partie réelle est la somme de deux termes : un terme 
» direct V'(D) et un terme d'échange U(E:. Ils sont obtenus en insé- 
. rant, dans l'expression du potentiel optique calculée plus haut (II.24), 
… Ja fonction d'onde du noyau-cible (III.1), le potentiel (IL.4) et la fonc- 
. tion d’onde du neutron qui est de la forme : 


5 EG > . > 
ik 7 1 
nf) = 7e *ANN)AINEN) (1) 


va 
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où x est Ja quantité de mouvement du neutron au sein de la matière 
nucléaire. On obtient ainsi pour le terme direct : 
>> >> >> 

VW(D) _—— Ga di | ee À JG — rene" drdirs 

te — — nie Er NET SLENSS 

x SG GEL GLS) OLGA GA GILED) 
Tiyti 
l'intégrale qui entre dans l'expression (2) est égale à Q JI(r)dr La 
première somme porte sur les niveaux du gaz de Fermi et fournit un 
facteur A/4. La deuxième somme porte sur le spin et le spin isotopique 
des particules du noyau. Etant donné que nous supposons que les neus 
trons incidents ne sont pas polarisés, nous devons aussi faire une 
moyenne sur les spins du neutron incident. Nous avons supposé 
que le noyau contenait autant de neutrons que de protons; nous avons 
choisi des forces nucléaires indépendantes de charge et négligé l’inter= 
action de Coulomb. Les résultats sont donc les mêmes si on remplace 
le neutron incident par un proton. La moyenne sur les états de spins 
du neutron incident et la somme sur les états de spin et de spin isoto= 
pique des particules de la cible peuvent être effectuées en prenant la 
somme diagonale de © et en divisant par 4. 
Nous obtenons ainsi pour (D) : 


: TrO 
VOD) = po fo J(r)d?r _ @) 
où nous avons posé : 
A | 
Sr (&) 


On a, de la même manière, pour le terme d’échange : 


A4 
—TrOPSP, r nr => Lo> | 
RP RS eee nt J J Brd3r.e Ne tir | 
(E) à oi 2 o Jod°rdrxe e G) 
i= k 
ss. ROUE de - 
x J(r— re "rex" 


L'échange du neutron incident et d'une des particules de la cible, 
introduit par l’antisymétrie, est le produit de l'échange d'espace qui 
apparaît explicitement sous l'intégrale, par l'échange des spins P, et 
des spins isotopiques PE Nous avons, comme ci-dessus, pris la trace 
des opérateurs de spins et spins isotopiques et divisé par 4. Nous rem- 


placerons la somme sur les niveaux du gaz de Fermi par une intégrale, 
ce qui est légitime pour un grand noyau : 


SE fear c 


CNE 
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où le symbole < indique que l'intégrale sur k est prise à l'intérieur de 
là sphère de Fermi de rayon #6. 

On a alors : 

TrOPSP: PPS 7 np > > —+ 
(1 TR at ST f 31 WÆn—%) ("y —7) 

QUE) =— 2 ee Je Joe Gr) — Pr). 

La seconde intégrale n’est autre que la transformée de Fourier des 
poouels introduits (chapitre précédent). 


” Pour le potentiel de Yukawa (IT. 12), on a, en posant KES 


| 47A 
J( (K)— SE ur = pi) : (8) 
Pour le potentiel gaussien Tr on a : 
AVS 2/4 #2 
HK)= << e LV. (9) 


k . => - . 
“ Enintégrant sur les angles de K, on obtient facilement : 


j RHOPS RE EET ASC 


QUE) = — —— 20e Jak, K)[k—(K—%;)"]KdK. (10) 


L'intégrale contenue dans (10) sera évaluée numériquement (chap. V). 


Deuxième approximation de Born : terme direct. 


On obtient la contribution du deuxième ordre au potentiel en insérant, 
> comme pour le terme ne Are ordre (Hl.r, II.4 et IV.1) dans 
? L'expression de V0) (11.26) 


SL: Re, Ve KT J{r—r, je ati Far 


ko +R 216 ZE 


(1) 


—2M TrO? 
Lun "PT ES 
cn > 


. Jes sommes sur r' et n’ doivent être prises sur les niveaux extérieurs au 
* gaz de Fermi et Æx contient une petite partie imaginaire positive. 
» En remplaçant comme plus haut les sommes par De intégrales, on 
» a, avec les mêmes notations : 


1 
' 


| 8M Trô» 
BOOD)=— Gr 16 
BR rs (Es he) (54) 
, 3 ie 
Jar fer far LR RER 
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; EL < 22200 
On peut, après avoir posé k; — kx —=K, effectuer toutes les intégra= 
tions sauf celle portant sur K. On pourra le faire en utilisant la représ| 
sentation usuelle de la fonction S sous forme d’une intégrale sur un, 


0 . = - . . ? 
vecteur auxiliaire x. Le dénominateur d’énergie ne contient que le 
cosinus de l'angle entre K et kx; on peut donc intégrer immédiates 


> + — | _. = ; 
ment sur les angles de k et £’ avec æ, sur l'angle de x avec K et sur 


: LE - 2 4 ,* . 
l'angle azimutal de K. II reste à intégrer sur x de o à l'infini, sur #° 


TABLEAU Î : 


Re f(A) pour k, <kx << Ÿks- 


w se compose de 4 régions que nous désignerons par À, B, C, De 


Région À :0<K< kx—k: 


si (249 — K— kx)(ko + K + kx)? Log (4, + K + 4x) 

— (2% —K + &x)(o + K— AN)? Log (ko + K —Xs) 

— (fo + Æx) (240 — As) Log (ko + As) 

+ (ho — As) (2F0 + #X) Log (45 — kx) 3 
K\2 K K\2 } 

+ 3K (Ex +2) Log (4x + +) —3K(— 4 + À) Log (— 4 + À) 

+ 2K4K + 249) | 


Région B : k;—k, <K<2k,: 


à) Go + K + A) 240 —K — Ex) Log (ko + K + x) 
— (ro + Ax) (240 — 4x) Log (ko + kx) 
K\2 


2 


2 
pt CR + 0 — RE] KE + 4k0R — + 2] (K + ko)? —RÀ 
) 8K3 Log 2K 
2 2 2 2 
Re [Ki + 2RK RATE Ki + 4R0R + KE] Lou Ce 
a Vases 
Ki —k? ; ÿ 


_ 


3 2 
— 3x (Ko — kK)? Log —> 


POS RC em om 1 
4K 


CONTRIBUTION À L'ÉTUDE DU MODÈLE OPTIQUE DU NOYAU 663 


ne 


égion C:2k <K<kx+k,: 


Kaki +R +R) (KR +0 os 
; EE 8K3 Log 2K 
D [Kit RK ER —RIT(K — KT: (K —H0)— Ki 

Los : 


É- 8K° e 2K 
D > (es + 2R) — 29 L4i — K? — AEBRE + ki + Ai] 


Région D : kx + ko <K <<: 

—: | (ho K—A)o + K + 4x) Log (ko + K + A) 
(ok —K+ A) + K — A)? Log (ko+ K— As) 
(ok K + As) — lo + K + 4x)? Log (— k5+K + As) 
ok, E K — 4x) — Fo + K— Ex)? Log (— Fo + K — Ex) 
SKA kx | 


TaBLeAU Il ; ie 


” Partie imaginaire de f(K) divisée par + pour ko <kn < Sko: 


0<K<k;— ko, 
2 K? 
3/k5K — a 
gion B 


Re <K <Sk; 
1) si ken << V2%0; 
Re Les — KP: 


2) si A4 > V240 
(xÿ + 2k0K —K?— RE) —RË + 4h08 + K° HR) 


D S 
égion C 

2k9 <K< Ex + Fo 

RE RE 


8K3 
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de ko à l'infini, sur # de o à k, et enfin sur le cosinus de l’angle en K 
et k,. Cette suite d’intégrations est fastidieuse mais ne présente pas de: 
difficultés particulières. On obtient une expression de la forme : 


YO(D) = — M Tr  TrO? 1. RE (13) 


(27) TA, 16 w 3 


f(K) est donné dans les tableaux Let II (ko << kx << 3ko). 


w est le domaine d'intégration qui se sépare en plusieurs domaines à 
chacun desquels correspond une certaine forme de f(K). 


Fig. 3. 

Les courbes en trait plein 
représentent la fonction 

ky=349 Re f(K) pour k,/k, = 1; 
2, 3: 

Les courbes en trait poin- 
tillé représentent la 
même fonction quand on 
ne tient pas compte du 
principe de Pauli dans 
les états intermédiaires: 

Pour kx /ks = 3 les cour 
bes en plein et en poin- 
tillé sont confondues. 


1 2 3 4 K/kQ 


On constate que dans les expressions de f(K) données dans le 
tableau [ interviennent des logarithmes de quantités dont certaines 
sont négatives, logarithmes qui peuvent se mettre sous la forme 
Log (A — kx). Nous avons vu que XX contenait une petite partie imagi- 
naire positive; une coupure doit être faite sur l’axe réel de telle sorte 
que l'argument du logarithme ait la détermination — :r. On peut ainsi 
séparer f(K) en une parte réelle ; — il faudra pour l’obtenir remplacer 
les quantités sous logarithmes par leur valeur absolue — et une partie 
imaginaire que nous avons écrite dans le tableau Il. Les parties réelles 
et imaginaires de f(K) ont été représentées graphiquement pour 
Hxlko=1,2, 3 (fig. 3 et 4). 

. Nous aurions pu également faire la séparation des parties réelles e 
imaginaires, directement dans l'expression de départ (12) en écrivant 


que : 
: I 
ER RER ke RQ RNI —  — RE "tr 


+ En(R KR hi) 


Nous nous sommes servi de cette méthode pour vérifier nos résultats 
pour la partie imaginaire du potentiel. 
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La limite de la partie imaginaire du potentiel (13) quand kX, appro- 

“che k, a été calculée par Ciniet Fubini (17). Quand on fait un dévelop- 

pement en Æx— X, du potentiel imaginaire, on obtient facilement à 
partir de l’expression de Imf(K) donnée dans le tableau IT : 


Ë Tro? "24, 2 /T7 Fr 
ct ko |, SUR)dK. : (15) 


lim Imv(D) — — 
Eh 


Cini et Fubini ont trouvé une expression identique à (15) à ceci près 
que l'intégrale qu’ils caleulent va de Æn — ko à kx + ki. 
L'expression asymptotique que nous venons de donner est remarqua- 


Fig. 4. 


PLa fonction Im [IK) ; les 
- courbes en trait pointillé 
représentent la même 
» fonction quand on ne 
…._ tient pas compte du 
- principe d'exclusion. 


+ q 


* blement simple. On pourra apprécier au chapitre suivant (tableau VIII) 
son domaine de validité qui malheureusement n’est pas très grand. Il 
» est à remarquer que la partie imaginaire du potentiel optique s’annule 
quand l'énergie de la particule incidente tend vers l’énergie maximum Er 
‘des nucléons de la mer de Fermi. Cela tient à ce que, dans cette 
“limite, le nucléon à cause du principe de Pauli, ne peut changer 
» d'état. Le potentiel imaginaire qui décrit un phénomène dissipatif est 
donc nul. 


Deuxième approximation de Born. Terme d'échange. 


“ Le terme d'échange est nettement plus difficile à calculer que le 
: terme direct et, on ne peut, comme ci-dessus, ne pas tenir compte expli- 
-citement de la forme du potentiel (t). En procédant de la même manière 


; (1) Nous n'avons calculé que sa partie imaginaire. On pourrait, dans le cas 
- du potentiel goussien, ramener la partie réelle à une intégrale simple mais les 
® calculs seraient très compliqués. 


; 
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où, quand 4x > V2k, ë 
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ne e 00 
que pour le terme direct, on écrit facilement le terme d'échange 


\ 
8M TrOP-PE 


VAE) — 


+22" 1 OR 


E 1Ô 
je > > +. + > 
ee He ICE EN JECH + E—h RS) 
[er fire fers KP RI— HAE 
< = V> N 


Pour calculer cette intégrale, nous passons aux coordonnées relatives : 


> —+ 
PT 
l'E AT | 
nee (17) 
—> LR — À 
PA 
On a alors : 
M TrOPP IPS NP + 1) 
HR Poe ep P—9 P+g | 
V9(E) FRS RON Ja Ppdq g—p° : (8) | 
-où p est dotée d’une petite partie imaginaire positive. 1 
} 
| 
4 
î 
4 
j 
k 
ÿ 


+ 


w est tel (fig. 5) que q doit se trouver à l'extérieur de deux sphères 
de rayon k, dont les centres sont distants de 2u — » | En = 5) |. p est 
intégré à l’intérieur de la sphère de gauche. 4 

a) Dans le cas du potentiel de Yukawa, on peut exprimer la partiel 
imaginaire du terme d'échange sous la forme d’une intégrale double 
dont nous donnerons l'évaluation numérique au prochain chapitre : 


[ 


TrOPSP 
InVOE) == M (1 


16 rh, \ à 


È 


de" dim sis rt. à 


(3) 


En+ks LT | 
? C7 ap TE pee inh BP'+ 1) cos a+ 2p# cos 8 | 
Le pur WFATE SU 
En—k, 2p +u (kn—»)? (os ù (20) 


— mème expression avec cos Ü > — cos | 


- > a LR r, S 
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où 
x RS —=p'—=u? 

COS A 

2pu (2 1) 
7 w+p—k 
; Q— — 
cos nu Ë (22) 


A 

…. Quand À; < V 2h; les domaines d'intégration sont plus compliqués : 
:) quand : 

2 


LES 6 
> 
eu) 
En 
[=] 
/\ 
= 
À 
» | 
(ges se 
| 
| 
(Tr 


a 


e 


RL QUA NE? 


v | 7 

— 

+ 
. 
2% Le 

| 
(nr 

/\ 

© 

/\ 

F4 

»|+ 

[5 


tATFIRN UN 


-on a, pour l'intégrale sur u? les mêmes limites que plus haut. 
F - RTE 2 _ 2 3 n2 2 2 
2) Autrement, on doit intégrer sur u? de kf—p? à (kk LE hi)/2 — p°. 


La. 


À ? 
- b) Dans le cas du potentiel gaussien on a : 
3 
| L MA TrO°?P Pr 
IMVUE) = — 5 — (23) 
Fe quand Æx >\/2k0 = 
| ue JUNE 
4 Le 2 a — 2 
. == Se pe *dp 2 [G2— #5) +u = [du. (24) 
1 Far te 


. La seconde intégrale s'effectue immédiatement et on est donc dans le 

cas du potentiel gaussien ramené à une intégrale simple. 

: Quand Æ% <V/2k0 les domaines d'intégration pour p et u sont plus 

compliqués : ils sont identiques à ceux qui ont été donnés dans le cas: 
du potentiel de Yukawa; là encore, on se ramène facilement à une 

intégrale simple. 

Le terme d'échange du potentiel imaginaire tend vers zéro tout 

| comme la partie directe en (Æx — ko)? quand kx tend vers k. Le rap- 

pport entre le terme d'échange et le terme direct est : 


s 
4 (2) Fo 


‘1 a 


Er. 


“ e e dz : 
ImV@(E) TE 0 Tr M PoPz (25} 
; ImVA (D) KO V2 ro Æ 
eh 


dé 4" M ul Gr mt: 
Sith de aa 


668 LOUP VERLET 


Évaluation des 


Il nous reste, avant de passer aux 


traces. 


calculs numériques, à donner 


l'expression des traces qui sont apparues au cours de ce chapitre. Ces 


traces sont calculées en fonction de g, 


(49, p. 162). Nous poserons : 


de p, et de p, dans Rosenfeld 


uen . (26) ÿ 
16 
g(ps) + (pi 
en (27) 
ce qui permet d'exprimer les traces sous la forme : 

TrO = — 3(1 + g) — 16À. (28) 

TrO P.—= 31 + g) — 161. (29) 

TrO? — 3(1 + g°) + 16p. (30) 

TrOP PS (Er + 9°) —u0p. (31) 


impairs du système n — p, on dispos 


TrOP.P 
TO dans le cas général avec ce qu’ils seraient si on avait seule- 
ment considéré un caractère d'échange 


{ 


IL apparaît alors que, si l’on se laisse la liberté de choisir les états 


e de deux paramètres, l’un, À, 
concernant seulement la pre- 
mière approximation de Born, 
l’autre, &, la seconde. 

Le cas de la force Serber, 
qui annule complètement les 
états P, correspond à u — o et 
À = 0. On peut, en choisissant 

tu in, 
CES 16 F 


tement le terme d’échange du 
second ordre, mais cela impli- 
que une importante contribu- 
tion des états impairs. 

Afin de voir de manière plus 
intuitive la signification des 
paramètres 4 et }, nous compa- 
TIrOPSES 

TrO £ 


, annuler complè- 


rerons les rapports 


du type « + BPyavec a+ B— 1. 
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Dans ce cas on a : 
ArOBPSPS 
- FO. 


a — 8 
4x — 6? 


TrO'PSP+ a? + B? — 8a8 


TrO? 4e + Apt — 2a$ 
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(82) 


(33) 


Pour permettre cette comparaison, nous avons, dans le cas du poten- 


tiel gaussien, calculé (fig. 6), en fonction de B, les valeurs de X et de y. 
TrOPSP+  TrO*PCP- 


œui fournissent les mêmes rapports —tr0 À ro que ceux qui 


* sont calculés à partir de (32) et (33). Ces deux rapports sont égaux 
pour une ‘force du type Serber (x = 8 — 0,5, } —y—o) et s’annulent 
… respectivement pour $ — 0,8 et $ — 0,887. 


NEA 


CHAPITRE V 


Résultats numériques. 


Partie réelle du potentiel. 


Nous donnons tout d’abord les résultats numériques du calcul des 
» intégrales qui ont été obtenues au chapitre précédent. Ces résultats, 
exprimés en MeV, sont rassemblés dans le tableau IH. 


TagceAu III 


En Potentiel Potentiel Potentiel 
ko de Yukawa triplet | de Yukawa singulet gaussien 
16 V0) (D) — 244 — 156 160 
TrO 
© 59:5 49;7 5517 
16 VU (1) (D) LS 26,8 39,3 25,8 
TrOPSP 2 15,8 18,9 9,4 
EU 3 71 9, 0,4 
7. 25,4 25,9 É 
16RV (D) |, 184 18,0 
DORE S 75 9,4 
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Seul le terme direct du premier ordre ne tend pas vers zéro quand Æx 
croît. Si l’on veut obtenir, vers 200 MeV, 15 ou 20 MeV pour le potentiel 
réel, on doitexclure des forces du type « saturant », c'est-à-dire un choix 
de © tel que TrO — 0. Par ailleurs, il est bien connu que des forces à 
deux corps régulières ne permettent pas une description complète de la 
matière nucléaire. La condition Tr —0 assure la stabilité en densité 
du noyau, mais l'énergie de volume est alors beaucoup trop faible. Il 
nous semble préférable de ne pas s'inquiéter au sujet du comporte- 
ment de la matière nucléaire aux grandes densités, mais d'exiger un 
ordre de grandeur correct pour l'énergie de volume à la densité nor- 
male, ce qui peut être atteint (chap. VI, $ 3) avec des valeurs de B de 
l’ordre de 0,6-0,7. 

Nous avons calculé, pour le potentiel gaussien, (1) avec des valeurs 
de À correspondant aux valeurs de Ê : 0,64, 0,7 et 0,8 (tableaux IV, V 
et VI). La correction du second ordre donné dans les premières colonnes 
des tableaux est telle que le coefficient du terme d’échange est nul, ce 
qui correspond à P — 0,89. 

Nous avons également calculé Re) pour les valeurs des traces cor- 
respondant à 8—0,64 et8 —0,7 (avant-dernière colonne des tableaux IV 
et V). Comme nous ne connaissons pas la valeur exacte de ReVË(E), 
nous l’avons approchée de la manière suivante : nous avons calculé le 
rapport ReVA(E)/ReVA(D) en négligeant le principe de Pauli et consi- 
déré que ce rapport n’était pas très différent quand on tenait compte du 
principe de Pauli. Nous verrons (chap. VI, $ 2) que cette approxima- 
ton n'est pas mauvaise pour le potentiel imaginaire, surtout aux hautes 
énergies. On obtient ainsi un terme d'échange qui possède les caracté- 
ristiques attendues : il est inférieur au terme direct et décroît avec 
l'énergie plus rapidement que lui. L'erreur introduite par cette approxi- 
mation est certainement inférieure à quelques MeV. 


Tagzeau VI 


Â=— 0,31, ce qui correspond à 8—0,8. 
ky 
ÆN AY) (D) YU) (E mn Re total 
fs (E) Ù U = 0,267 U = 0,267 
x ® —— 34,5 — 34,5 15,4 FR 
1,5 o — 16,0 — 16,0 — 12* — 28 
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-ReV (en MeV) | 


Partie réelle du potentiel calculée 
avec un potentiel gaussien 


R=-0US = 0,267 | 
A=-0145 > 0,085 L. 

£ 

20 ae-021 pe= 0267 . 
=-021 p=0.07 { 

ï 

: 

A=-031 pi= 0,267 À 

0 4y Ep - 
0 275 80 127 230 £; (en MeV} 
Fig. 7 3 

"4 

+ 

i 


La comparaison avec l’expérience ressort de la figure 7. Un bo: 
accord avec l'expérience né peut être obtenu que si l’on choisit un 
valeur de X telle que 8 æ 0,7. Si l'on choisit aussi une valeur de £ d 
cet ordre pour le terme V5, le terme d'échange VA(E) qui décroit rap 


k 
, 
| 


Partie réelle du potentiel calculée 
avec un potentiel de Yukawa 


— Yukawa friplet 

A=-0252 jae0.267 ’ 
- Yukawa singulet 

À=-0261 p=0257 


À 
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“dement avec l'énergie prend de l'importance et ce fait améliore l'accord 
“avec l'expérience qui, dans ces conditions, est aussi bon qu’on pouvait 
.l’espérer en partant d’une telle théorie. 
Nous avons également calculé le potentiel réel dans le cas des poten- 
“tels de Yukawa rendant compte des étatstripletsetsingulets(tableau VIT) 
pour une valeur des traces de 1 correspondant à 8 — 0,75. Le terme 
du second ordre est tel que Tr@?P _P_—o. Les résultats sont comparés 


NE SOA AN 


: D | = 
avec l'expérience dans la figure 8. 


Partie imaginaire du potentiel. 


- à Im S > 
(tableau VII) les valeurs numériques de en Nous avons également 
L 0: 

; 

2 ImU(E), Tr02 

K ImUtD) TrotPF 

? 

% 


Fig. 0. 


* Courbes (1) et (2) : potentiel gaussien (V. 14). 
“ Courbes (3) et (4) : potentiel de Yukawa (V. 12). RC 
) Les courbes (2) et (4) sont calculées en négligeant le principe de Pauli. 


- calculé le terme d’échange, par une intégrale double dans le cas du 
» Lotentiel de Yukawa (IV.20), par une intégrale simple dans le cas du 
_gaussien (IV.24). Nous les avons donnés sous la forme du rapport du 
. terme d'échange au terme direct. Une représentation graphique de ce 
rapport est donnée dans la figure 9, dans le cas du potentiel gaussien 
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(courbe 1) et dans le cas du potentiel de Yukawa (courbe 3). Le rapport 
est toujours inférieur à l'unité et tend vers o quand l'énergie tend vers 
Pinfini. 

Nous avons cherché le domaine de validité de la formule asymptoti- 
que (IV.15) valable pour x © ko. Pour cela, nous avons comparé, à 
l’aide du potentiel de Yukawa (V.12), le résultat obtenu par la formule 
limite (IV:15) au résultat exact, pour Æx — 1,255, ce qui correspond à 
üne énergie de 7 MeV pour le neutron incident. Si l’on prend le résul- 


Valeur absolue du potentiel imaginaire 
dans le cas du potentiel gaussien 


Re 
80 127 


230 E£,,(enMeV) 


0 275 


Fig. 10. — La courbe du haut correspond à 11 — 0,264, 
celle du bas à 4 — 0,07. 


|jat exact comme unité, l'expression asymptotique vaut 1,09. Nous 
avons également examiné la valeur fournie par la formule contenue 
dans le travail de Cini et Fubini (17) qui diffère de (IV.15) par des ter- 
mes en (Æx — ko). Cette valeur est de 0,62. Le désaccord avec la 
valeur correcte est donc assez sérieux. 
Nous avons calculé, avec le potentiel gaussien (IL. 14), le potentiel 
imaginaire dans les deux cas envisagés à propos de potentiel réel : 
1) — 0,07, ce qui correspond à un rapport des traces qui intervien- 
nent au second ordre tel que Ê— 0,7; 
2) u—0,264, ce qui correspond à Tr@?P.P.— 0 et B— 0,89. 


Les résultats sont représentés par les deux courbes de Ja figure 10.: 
A basse énergie, ces deux courbes sont très voisines. Ceci est dû au 


RL 
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678 
i 'é ê me direct 
fait que le terme d'échange est du même ordre que le term 
(fig. 9). Les résultats expérimentaux sont alors bien reproduits, que 
que soit . À plus haute énergie, une valeur de & aussi importante que 
possible est nécessaire pour que la courbe passe par les points aps 
k ’expéri "sui 
mentaux. Pour w—0,264, l'accord avec l expérience qui se poursu 
jusqu’au-delà de 200 MeV, dépasse ce qu’on était en droit d espérer. 
La figure 11 montre Im calculé à l’aide des potentiels de Yukawæ 
D CALE 2 ET . . ce 
(HL.12) et (V.13) avec la condition Tr@P, P, —o. La diminution de la 


valeur de & abaisserait les courbes de la figure de manière notable. 
\ 


| Im V (en MeV) 


— Yuhawa singulet 
.- lukawa triplet 


Valeur absolue du potentiel eos 
dans le cas du potentiel de Yukewa 


kul/&p 
0 275 80 127 230 Ey (enMeV.. 


L'examen de ces deux courbes montre, qu’en général, le calcul de la 
partie imaginaire du potentiel amène, dans la région des hautes éner- 
gies, à des valeurs qui se situent nettement en dessous des résultats 
expérimentaux. Nous pensons pouvoir donner de ce fait une explica- 
tion convaincante. 

Un calcul classique du coefficient d'absorption de la matière nucléaire 
doit être valable quand la longueur d'onde du neutron incident est 
nettement inférieure à la séparation des nucléons, c’est-à-dire dans le 
domaine des très grandes énergies. En l'absence du principe de Pauli, 
la partie absorbante du potentiel est proportionnelle à la section efficace 
de collision entre le neutron incident et les particules de la cible. En 
effet, une collision change l’état du neutron qui disparaît de la voie 


1 


F 
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d'entrée. En fait, les collisions qui font intervenir de faibles transferts 
de quantités de mouvement sont interdites parce que l’une au moins 
des particules intéressées par la collision devrait se trouver, après le 
choc, dans un état déjà occupé par les nucléons de la cible (18) (40). 
Gette interdiction, très importante à basse énergie, oblige la partie 
imaginaire du potentiel à décroître très rapidement quand l’énergie du 
neutron incident tend vers o, conformément à l'expérience. Dans la 
légion des hautes énergies, où le modèle classique est mieux fondé 
théoriquement, le rôle du principe de Pauli est moindre. La partie 
absorbante du potentiel complexe est alors directement liée aux sec- 
tions efficaces de diffusion nucléon-nucléon. Nous avons utilisé dans 
nos calculs des potentiels réguliers qui fournissent, pour ces sections 
efficaces, des valeurs beaucoup trop faibles (chap. II, $ 3). Il n'est 
donc nullement étonnant que nous ayons tendance à sous-estimer l’ab- 
Sorption de la matière nucléaire dans la région des hautes énergies. 


3 CHAPITRE VIII 


Cohérence de la méthode 
et rôle du principe de Pauli. 


Convergence de la série de perturbation. 


- Dans l'ignorance des termes d'ordre supérieur, la meilleure preuve 
de la convergence de la méthode vient de la comparaison entre le terme 
du deuxième ordre et celui du premier. Nous avons calculé le rapport 
entre le terme réel du deuxième ordre et le potentiel calculé au premier 
ordre dans les différents cas envisagés au chapitre précédent. Les résul- 
fats de ce calcul sont rassemblés dans le tableau IX. 

” Ce tableau nous donne une vue assez pessimiste de la conver- 
gence. Ce pessimisme est probablement injustifié. En effet, on a 
Fr© » 0,ce qui entraine une valeur artificiellement petite du terme 
du premier ordre. Ceci est particulièrement clair dans le cas de la force 
« saturante » pour laquelle on a exactement Tr© — o (colonne 5) : pour. 
kx — 3/40 (230 MeV), le rapport entre le terme du deuxième ordre et le 
terme du premier ordre est de 2. Or, à cette énergie, l’approximation 
de Born est certainement excellente. Cependant, notons que, pour le 
potentiel qui fournit les meilleures valeurs de Rev et de Im (colonne 2), 
le rapport des termes du deuxième et du premier ordre ne dépasse pas 
28 p:+ 100. 

_ Nous avons calculé pour le potentiel gaussien les valeurs des traces 
des puissances successives de ©. Nous avons choisi le potentiel pour 
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lequel À\=— 0,21, y —0,07. Ainsi les rapports des traces du terme 
» direct et du terme d'échange du premier et du second ordre correspon- 
… dent tous deux à la même valeur de 8 : 8— 0,7. On obtient alors : 


Pi=Ps—=— 0,330 


“ 


TroO —— 0,169 
LrO—E 0,897 
L- Tr0= 0,228 
J PrO— 0,22 


” Les traces vont en décroissant à partir de la seconde pour tendre vers 
… la valeur 3/16 + 0,19. Ce phénomène est indépendant des valeurs de w 
- et À. Seul, Tr© joue un rôle exceptionnel. Il nous a semblé, par consé- 
quent, qu’il fallait éliminer cette parlicularité et considérer que la 
» convergence est mieux révélée par l'étude du rapport : 


(1) (D) TrO? 
ReVO (D) © TrO 


À 


TER 


Lu À NÉE D 


ù ici dé Gent it) oo cu stone en à de ec Le, dd À) EN). Ç Di 0 ide ER Là 


dont nous avons dressé un tableau pour les divers potentiels utilisés 
tableau X). 


\ 


TaBLEeaAu X 


LA Gaussion Yüukawa triplet Yukawa singulet 
ko 
‘ I 0,19 0,10 0,16 
2 OST 0,07 o,12 
3 0,04 0,03 0,06 


u est beaucoup plus réconfortant. Il fait appa- 
d à haute énergie du fait que l’approxi- 
A basse énergie, la convergence est 
déjà été démontré dans l'étude de la 
de Pauli qui interdit un grand 

nombre des états intermédiaires possibles et amenuise les termes 
ordre supérieur au premier. Nous allons d’ailleurs le montrer en cal- 


culant V®(D) en l'absence du principe de Pauli. 


Annales de Physique, 1959- 


__ L'examen de ce tablea 

raître la convergence qu’on atten 
_ mation de Born y devient bonne. 
| essentiellement due, comme cela a 
matière nucléaire (5) (20), au principe 
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Effet du principe de Pauli. 


Quand on ne tient pas compte du principe d'exclusion, G(D) et 
Va(E) se calculent facilement. La fonction PAU qui entre dans le 
calcul de VH(D) (éq. IV.13 et tableau [) se réduit à sa valeur dans la | 
région D. Re/{K) et Im/(K), en l'absence du principe de Pauli sont 
représentés par les courbes en pointillé des figures 3 et 4. 

Pr f(K) prend une valeur très simple : 


Imf(R) y, 78 quand 0<K <Æx — 0 
T < 
mi) (op + K — AK — Ex — ko) quand kx— ko <K< Ex + ko 
T ; 
Imf(K) _, quand K> 4x +. 


na 


Le rôle du principe de Pauli est particulièrement frappant dans le cas $ 
du potentiel imaginaire : quand on n’antisymétrise pas la fonction 
d'onde du noyau-cible, le potentiel imaginaire, au lieu de décroitre 
brutalement quand l'énergie du neutron incident tend vers zéro, conti- 
nue de croître. Nous avons représenté le potentiel imaginaire calculé 
avec et sans principe de Pauli, dans le cas du potentiel gaussien (fig. 10) 
et du potentiel de Yukawa (Il.12) (fig. 11). Il est remarquable que le 
principe d'exclusion continue de jouer un rôle important à haute éner-" 
gie : dans le cas du potentiel de Yukawa pour kx — 3 (230 MeV), la” 
valeur de Imv, quand on tient compte du principe de Pauli, est nette-" 
ment plus petite que la valeur obtenue quand on le néglige. Ceci est 
dû à la concentration autour de zéro des moments de transferts qui 
interviennent dans les transformées de Fourier des potentiels réguliers.M 
A cette énergie, il paraît tout à fait improbable qu'un tel effet soit 
observé quand on cherche à résoudre les équations de diffusion au sein … 
de la matière nucléaire en utilisant un potentiel réaliste à cœur. 
répulsif. 4 

Quand on ne tient pas compte du principe de Pauli dans les états. 
intermédiaires, ReY6) est multiplié par un facteur qui est important à. 
basse énergie. Pour Xx — kv, ce facteur est de 2,7 dans le cas du poten-. 
üel de Yukawa (L.13), de 3,2 dans le cas du potentiel gaussien. Les” 
rapports de convergence du tableau X sont multipliés par ces facteurs | 
et deviennent respectivement égaux à 0,27 et 0,61. Il apparaît ainsi 
clairement que la convergence de la série de perturbation est due à 
l’action du principe de Pauli dans les états intermédiaires. Le facteur 
mulliplificatif est 1,2 pour kx— 24 pour les deux potentiels considé- 
rés ; pour #x— 34, le principe de Pauli ne joue plus aucun rôle. 

Le 1erme d'échange VO(E) se calcule facilement quand on néglige le 
poracipe d'exclusion. L'intégrale portant sur q (V.18) n’est plus limi- 
tée à l'extérieur des deux sphères de rayon (fig. 5); ellecst étendue à 
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- tout l’espace. Dans le cas du potentiel gaussien, on obtient alors pour 


in s'UX 


VUE) : 


ve TrO°P_P. Fe dé. 
vue) = 2 Tes 1, pdpe KG) X Ip) () 
où : 
K(p)=— 2p° + 24xp + RER (2) 
et où [(p) est une intégrale qui peut se calculer : 
2 
eo = 2 LE, TE À 
I(p) = J ap ne eee Ne Lol “£ e“d| rer (C) 
L'intégrale qui intervient à la dernière ligne est tabulée dans Jahnke et 
Emde (37). Le opt X RER est représenté en pointillé, 


Va(D) — TrO?PP+ 
dans le cas du potentiel imaginaire, sur la figure 9. Nous voyons qu'il 
n’est pas très différent, spécialement dans la région des hautes éner- 
gies, du même rapport calculé en tenant compte du principe de Pauli. 
Dans le cas du potentiel réel, ce rapport, en l'absence du principe 
d'exclusion, est de 0,45 pour Xx— kr, de — 0,25 pour Æ; — 246, de 
— 0,30 pour Æx — 34. Les résultats obtenus pour le potentiel imagi- 
ReYG(E)  TrO2 


naire nous laissent espérer que le rapport ReVE D) TrOPÇP, Le sera pas 


| beaucoup modifié quand on tiendra compte du principe de Pauli. 


Dans le cas du potentiel de Yukawa, on a, en l'absence du principe 


- de Pauli : 


ANA 


“ 4/Ù WAOLPPPS 2 K(p) 4p? + p? 
ImVE) — mue Cao 2 sh 2h + pi Log u? (4) 
2 


où K(p) est défini par (2). 


Les résultats numériques sont semblables à ceux qu'on obtient dans 
ImV@E)  TrO? 


- lecas du potentiel gaussien. Le rapport 535; 1,@r:r. calculé à l’aide 


» de (4) est représenté par la courbe en pointillé de la figure 9. 


| Calcul de l'énergie de volume. 


Il nous a paru intéressant de calculer, avec les potentiels que nous 


. avons utilisés, l'énergie de volume de la matière nucléaire. Nous aurons 
ainsi à rendre compte d’une donnée expérimentale indépendante de 


celles que nous avons considérées jusqu'à présent. Pour le rayon 
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nucléaire que nous avons choisi, l'analyse des See Se 
conduit à une énergie de volume de — 16 Me\ (34). Pour la calculer, 
nous nous sommes servis, comme l'ont fait récemment plusieurs 
auteurs (20) (50), des travaux déjà anciens d Euler (25) — qui Be 
un potentiel gaussien — et de Huby (36), dont l’étude est sn avec 
un potentiel de Yukava. A la densité normale, avec le potentie as. 
sien (JHI.14), l'énergie de volume calculée par Euler se met sous la 
forme : 


TrO TrOP.P- TrO? ae te See 
Es (18,1 + 75 2 — 36 A mn CS + à MeV. 


On a, pour les valeurs de X et de considérées plus haut : 


| EE = 0,030 Fe pie 
À=—0,145 | (B—0,64) à 
G= 0,6) } =0.207 =— 16 
(8 — 0,89) 
| u — 0,07 RS 
N—=— 0,21 ) (B — 0,89) 
(Bo) | u — 0,207 E; —— 13,5 
(B— 0,89) 
Le np. =0,207 EE; —— 9,5 
(P— 0,8) ((8—0,89) 
Les meilleurs valeures de l'énergie de volume correspondent à une valeur 
de À (= — 0,145) qui donne des valeurs inacceptables pour le poten- 
tiel réel (fig. 7). 
On rend bien compte du potentiel réel avec À= — 0,27, et du poten- 


tiel imaginaire avec u—0,267. La valeur correspondante de E, n’est pas 
mauvaise puisqu'elle ne s'écarte de la valeur expérimentale que de 
2,5 MeV. 

Comme nous l'avons dit, la matière nucléaire n'est pas stable pour 
cette valeur de X. Pourtant, on peut noter que l'effondrement du noyau 
n’est pas très brutal, puisque, quand la densité est multipliée par 2,2; 
l'énergie de volume est à peine doublée. Il sufära done, pour prévenir 
l’affaiblissement du noyau, d’une force répulsive relativement modeste. 

Dans le cas À— 0.31, on obtient la stabilité nucléaire pour une valeur 
de la densité très voisine de cr lle que nous avons considérée comme nor- 
male, mais l'énergie de volume obtenue est trop faible. 

Nous avons utilisé les expressions données par Huby pour calculer 
l'énergie de volume à l’aide du potentiel de Yukawa (IIL.13) avec 


À=—0,25 (u—0,75) et TrO?P,P-— 0. On obtient seulement — 9 MeV 


pour l'énergie de volume qui croît rapidement avec la densité nucléaire. 


Il est remarquable que le potentiel gaussien donne les meilleurs 


résultats à la fois 


és pour le potentiel imaginaire et pour l'énergie de 
liaison. 


l 
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CONCLUSION 


Nous avons cherché, dans ce travail, à déduire des interactions. 
nucléaires fondamentales les caractéristiques du potentiel optique. La 
complexité du problème nous a entraîné à faire deux séries d'hypo- 
thèses : 


— Nous avons simplifié la description du noyau ; nous l'avons repré- 
-senté par un gaz de Fermi infini ; nous avons considéré que, dans les 
états intermédiaires, les particules subissaient un potentiel moyen 
constant. 

- — Nous avons aussi schématisé l'interaction nucléon-nucléon : pour 
pouvoir utiliser la théorie des perturbations, nous avons été contraint de 
nous limiter à des potentiels réguliers qui ne sont valables qu’à basse 
énergie. 
- 
Nous avons pourtant, grâce à un potentiel gaussien central à forme 


radiale unique, obtenu les résultats suivants : 


1) Nous avons rendu compte correctement des données aux basses 
énergies. Si on fixe la portée et la profondeur dans les états !$ et ?S de 
manière à reproduire exactement rw, @, et &, on obtient r, — 2,3 f au 
heu de 2,5 + 0,25 f expérimentalement. 

2) On rend assez bien compte du potentiel réel en fonction de l’éner- 
gie (fig. 7, courbe pour laquelle À=—— 0,21, #—0,267). 

- 3) On reproduit très bien la variation du potentiel imagivaire avec 
l'énergie (fig. 10, courbe pour laquelle 4 — 0,267). 

- 4) On obtient, pour l'énergie de volume, la valeur de — 13,5 MeV au 
lieu des — 16 MeV fournis par l'expérience. 

5) Ce potentiel possède deux caractéristiques essentielles au succès du 
modèle des couches en couplage intermédiaire (43, p. 167) : le rapport 
de la profondeur du potentiel nucléon-nucléon dans l’état singulet et 
de l'état triplet est de l’ordre de 0,6; il y a une importante force de 
Majorana attractive. En fait, l'opérateur d'échange qui nous à fourni 
les résultats que nous venons d’énumérer se rapproche beaucoup de la 
mixture de Rosenfeld (49) couramment utilisée en théorie du couplage 
intermédiaire. 


| La petitesse du rapport de convergence (tableau X) semble indiquer 
que, dans le cadre des hypothèses que nous avons faites, notre calcul 


est correct. 
Nous avons réussi à relier entre eux un certain nombre de faits expé- 


rimentaux. Ce succès ne doit pas dissimimuler le fait que nous n’avons 
pas réussi à calculer le potentiel optique en fonction d'interactions fon- 


damentales qui soient réalistes. 
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RÉSUMÉ 


On s’est proposé d'étudier divers aspects du rôle des forces non cen- 


trales dans la structure des noyaux atomiques, et les relations possi-" 


bles entre ces forces. On étudie d’abord deux problèmes de radioacti-s 


vité B et leurs implications sur les forces non centrales. On traites 
ensuite de l’origine même des forces spin-orbite. 

Dans la Première Partie, on montre qu’on peut expliquer la longue 
durée de vie 8 de ‘*C par la présence de forces tensorielles. On peut ajus-« 
ter ces forces de façon à ce que les fonctions d’onde calculées pour ‘*C 
et pour le noyau résiduel ‘N annulent l’élément de matrice respon- 


sable de la désintégration 6. Les mêmes fonctions d'onde rendent 


compte de la probabilité de désintégration & du noyau miroir ‘*O vers 


l’état fondamental de ‘*N ; et de la durée de vie y du premier état 
excité de ‘*N, qui.est isobarique avec les états fondamentaux de ‘CG 
et ‘0. Le problème de ‘*C est donc un cas où l'introduction explicite 


de forces tensorielles est importante. 


Dans la Deuxième Partie, on montre qu’on peut expliquer la durée 


de vie B de ‘*B par la présence de forces vectorielles (spin-orbite). « 


L'état initial ‘?B et les états finaux du noyau résiduel ‘?C appartiennent 
en première approximation à des supermultiplets différents, entre les- 
quels une transition £ serait impossible. La transition a lieu cependant, 
grâce au mélange partiel, par des forces non centrales, entre les super- 
multüplets Au premier ordre de la théorie des perturbations, dans le 
cas considéré, le mélange ne peut être effectué que par une force du 
type spin-vrbite. Les calculs indiquent un ordre de grandeur raison- 
nable pour la force spin-orbite qui expliqueraient les probabilités de 


de, di 


sl 


transition 6. Le même modèle s'applique qualitativement à Li. L'effet. 


de second ordre des forces tensorielles, sans mélange de configurations, 
à été calculé et est négligeable. Les fonctions d'onde sont plus proches 
de celles du couplage LS que celles du couplage jy — 7. 

Dans la Troisième Partie, on cherche si on peut expliquer les forces 


spin-orbite dans les noyaux complexes comme un effet de deuxième 
ordre des forces tensorielles. On travaille dans l’approximation de 


FORCES NON CENTRALES DANS LA STRUCTURE NUCLÉAIRE Gor 


Thomas-Fermi. On s'inspire de la théorie de Brueckner, dont les 
résultats sont d’abord rapidement rappelés. On calcule une amplitude 


- de réaction modifiée, pour les collisions de deux nucléons au sein de la 


matière nucléaire. On utilise la deuxième approximation de Born et on 
lient compte du principe d'exclusion de Pauli dans les états intermé- 


- diaires, ceux déjà occupés par d'autres nucléons étant interdits. On 


obtient ensuite le potentiel spin-orbite moyen auquel est soumis un 


nucléon en sommant, sur les collisions avec tous les autres nucléons, 


- la partie linéaire dans les spins de l'amplitude de réaction. Seules les 


amplitudes en avant et en arrière (cette dernière à cause de l'antisymé- 


trisation) jouent un rôle. Les résultats sont sensibles à la forme détail- 


- lée de l’interaction tensorielle, et ne seraient expérimentalement accep- 
- tables que pour des forces tensorielles peu singulières, plus fortes et à 
. beaucoup plus longue portée qu’il n’est vraisemblable. Pour des forces 
» raisonnables, le potentiel spin-orbite obtenu est d'un ordre de gran- 


LL. AS) 


deur trop faible et peut même avoir le mauvais signe. Ces conclusions 
ne sont pas modifiées par une étude plus détaillée de la structure de la 
surface nucléaire et de l'influence possible des quantités de mouve- 
ment élevées existant dans la matière nucléaire. On discute l'extension 
de la théorie aux problèmes de polarisation de nucléons de haute éner- 


. gie. On conclut que, sous réserve de la validité de certaines approxi- 


mations, il faut admettre l'existence de forces élémentaires spin-orbite 
entre deux nucléons. Il demeure cependant possible que les forces 


 spin-orbite soient un effet des forces tensorielles mettant en jeu plus de 


deux nucléons à la fois. 


PREMIÈRE PARTIE 


Les forces tensorielles et les durées de vie f 
de ‘C et ‘‘O. 


ÎI. — Introduction. 


La très longue durée de vie (5 600 ans) de ‘*C pose un problème de 


- structure nucléaire. La désintégration P ‘*C — ‘*N est permise par la 
: forme du spectre et-les spins. Les durées de vie de transitions permises 


correspondent habituellement à log ff + 3,5 à 5. Or pour .#C 


log ft — 9,03 (1). Nous allons exposer ici une explication possible de 
- ce chiffre anormal proposée par I. Talmi et l’auteur (4o). Nous voulons 


chercher quelles sont les implications de cette longue durée de vie sur 
les fonctions d'onde nucléaires et sur les forces responsables de cette 
structure. En particulier, nous allons montrer que l'introduction expli- 
cite de forces tensorielles pourrait jouer un rôle important. 
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La transition & a lieu entre l’état fondamental J —0*, T= 1 de ‘C 
et l’état fondamental J—1+, T—0 de ‘N (1). La transition est donc 


ERA 


— . ; 
causée purement par l'opérateur de Gamow-Teller 5, et sa durée de vie » 


est approximativement donnée par (29) : 


nee (L.1) 


2—> È 
Le résultat expérimental pour f{ implique que | s est pratiquement 


nul. Il faut donc trouver un modèle nucléaire expliquant la très faible 
valeur de cet élément de matrice. 

Nous nous sommes limités aux états de la configuration p?. Les 
fonctions d’onde des états fondamentaux de ‘#C et :4N sont alors tou- 
jours exprimables comme des combinaisons linéaires de fonctions 


propres LS : 
MC W—aæ(S,) + yCPr) (L.2) 
UN das) + B(P,) + YO). (1.3) 
Il s’agit d'états stationnaires ; aussi toutes les fonctions et tous les 


coefficients peuvent être supposés réels. 
Le problème est de trouver des fonctions Wet ® annulant approxi- 


A 


D 217 Q RS , Q . 4 
mativement l’élément de matrice | s et d'expliquer ensuite ces fonc-. 


tions d'onde par des forces nucléaires appropriées. 


II. — L'élément de matrice de Ia désintégration GB 
et les forces nucléaires. 


—> 
CALGUL DE À 5. — L'opérateur de Gamow-Teller, vectoriel dans les 


spins, scalaire dans les coordonnées d'espace, obéit aux règles de sélec- 
tion d’un vecteur, et son élément de matrice entre les états (L.2)et (1.3) 


est : 


1S, = 


+ : — 
Ce s, | D Toit 
1,2 


+ By <iP Dre 


1=1,2 


(IL.1) 


sb = 


Ti est l'opérateur de spin isotopique qui peut changer l’état de charge 
du nucléon ?. Les éléments de matrice ne dépendent pas de la struc- 
ture détaillée de la fonction d'onde spatiale et (11.1) fournit le résultat : 


LE 


=i(ar— #0)" (IL2) 
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… Le rHéorRème n’InGuis. — Nous cherchons des forces nucléaires sus- 

ceptibles d'annuler (II 2) par compensation des deux termes. Les 
états (L.2) et (1.3) sont les états propres les plus bas des matrices 
d'énergie de la configuration p-?; ces matrices sont respectivement la 
matrice 2 X 2 des états J—0, T— :r et la matrice 3 X 3 des états J—17, 
= 0. É 

D'après un théorème dû à Inglis (36), il est impossible d’annu- 
ler (IL.2) si les matrices d'énergie ne comportent que des forces centrales 
et des forces spin-orbite du type : 


DNS (11.3) 


L'étude des noyaux, en ne tenant compte que de ces forces constitue 
le couplage intermédiaire, qui a expliqué avec succès de nombreuses 
propriétés des noyaux légers. Ici, le couplage intermédiaire est impuis- 
sant à expliquer la nullité de (II.2). 

Nous avons généralisé ce théorème à une interaction mutuelle spin- 
orbite : 


ë CRT ze 
V (r12) Do. (s1 + S2). (IL.4) 


En effet, une telle interaction entre les deux trous p est diagonale 
dans le spin total et n’a donc pas ici d'éléments non diagonaux. Les 
éléments non diagonaux proviennent seulement de l’interaction des 
- trous p avec les couches fermées, laquelle est du type (IT 3) (35). 
Donc, si on ne considère que des forces spin-orbite ([[.3) ou (11.4) et 
. des forces centrales, au sein de la configuration p—?, on ne peut pas 
* expliquer la quasi-nullité de (1.2). Nous allons maintenant montrer 
qu'une compensation peut se produire si on introduit des forces tenso- 
rielles. 


Les FoRGEs TenSoriezces. — Nous avons supposé une interaction 
_ contenant des forces centrales, tensorielles et spin-orbite (IL.3). Il 
existe donc entre les deux trous p une interaction, supposée de Serber : 


H— LEP IVe "{r/r.) + SaVie "{r/r)) (LS) 


« où P est l'opérateur d'échange de Majorana et où : 


+ >>> 
gs or (11.6) 


7 pa (5 ; CE 
Nous supposons en plus que chaque trou interagit avec les couches 
fermées par un terme (11.3) (a > o pour un trou). Nous supposons que 
les fonctions d'onde sont celles d'un puits de potentiel oscillateur har- 
monique V(r). Nous avons ajusté ce puits pour que le rayon quadra- 
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tique moyen du noyau soit 3/5 1,2 X 101% At/%-cm.'Les éléments de 
matrice de (11.5) s'expriment alors simplement au moyen des intégrales 
de Talmi (66) I, et J, des potentiels central et tensoriel respeclivement. 
Les intégrales de Talmi d'une force f(r) sont définies par : 


h=> ['/)Ridr (17) 


LL D ee ti 


où R{r)est r fois la partie radiale de la première fonction propre de 


. . . iù 
moment angulaire / d’un puits oscillateur harmonique Vir). Les 
matrices s’écrivent alors (10) : 


So *Po 
aq 5 3 NT 
aC 15, x Jo + le) — k a 2 (II.8) 
de 2 — ay/2 — a 


#51 (Jo +) — 5h AVE SJ, —5J, 


LAN 1P. a/ () — a/ (Lg) 


D, Shi 5 —a/i = (lol) — I — Ÿ a 


Nous avons alors cherché des paramètres pour nos forces suscepti- 
bles de fournir des vecteurs propres (1.2) et (1.3) des matrices (IL.8) 
et (IL.9), afin d'annuler (1.2). Nous avions proposé des chiffres adaptés 
à l’état fondamental du deuton (24) : 


rer 1,189 1 cm V,—7,9 MeV V:= 79,6 MeV: (Il.10) | 


Avec a— 2,3 MeV, (IL.2) s’'annule pratiquement. Les fonctions d'onde 


correspondantes sont : 


= 0,65 (!So) + 0,76 (%P5) (IL.11) 


P— 0,264 (°S;) + 0,374 (:P;) + 0,89 (°D:;) (IL.12) 


Avec la fonction (IL.12) on peut calculer le moment magnétique de ‘#N. 
On trouve 0,38 magnéton (la valeur expérimentale (58) est 0,40368). 
On peut également calculer le moment quadrupolaire de #N. La valeur 
obtenue est o;o11 barn (la valeur expérimentale (Gr) est o,o1). 

Cependant, il faut noter que la force tensorielle proposée en (II. 10) 
est d’une profondeur considérable et que le spectre des niveaux excités 
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de ‘*N calculé avec une telle force serait gravement bouleversé. En 
particulier, l’état D, serait abaissé au-dessous du niveau fondamental. 
Heureusement, nos calculs ont pu être repris par d’autres auteurs 
avec des valeurs différentes des paramètres. C’est ainsi que Visscher et 
Ferrell (69) ont pu annuler (Il.2) en prenant une force tensorielle 
gaussienne plus faible (d’une dépendance d'échange plus compliquée 
d’ailleurs). De même, Elliott (12) montre que les résultats sont très. 
sensibles à la dépendance radiale de la force tensorielle et qu'on peut 
expliquer les résultats avec une force tensorielle faible (du genre de 
celle de Pease et Feshbach (57), qui n’altère pas le spectre de ‘N. 


IT. — La durée de vie 8 de ‘0. 


GÉNÉRALITÉS. — Le noyau miroir de ‘*C, ‘*O, est radioactif Ê+. 
Presque toute la transition s'effectue vers un état excité de ‘*N. Cepen- 
+ dant, il existe un faible rapport d’embranchement pour une transition 
vers l’état fondamental de ‘*C, et pour cette transition, les mesures (29) 
ont indiqué une valeur log + 7,3. 
“ La différence essentielle entre les transitions miroirs #*C —> ‘#N 
et ‘#0 — 1:N est due aux forces colombiennes. ‘*O diffère de #4C par 
une force électrostatique additionnelle — e?/r entre les deux trous p. 
Nous avons voulu calculer comment la légère modification apportée à 
la fonction d'onde (II.11) par cette force de Coulomb modifie la valeur 
de (Il.2), et si la durée de vie partielle de ‘*O alors calculée par (L1) 
- est acceptable. 


ErFer D'UNE PERTURBATION COULOMBIENNE. — Si l’on ajoute à la 
matrice d'énergie (Il.10) une perturbation coulombienne — e?/r, la 
- fonction propre (l.2) est remplacée par : 


ppageyg pet er Ir (1) 


où Y’ est l’autre état propre de (Il.10) et E’ est l'énergie de 4”. W’ est 
orthogonal à W, donc : 


: = y(1S5) — (PP). (IIL.2) 


- En tenant compte de (III.2) et (IL.1), (I.2), nul pour ‘CO, devient 
“pour O 


GES 


» Les éléments de matrice de e*?/r se calculent aisément avec les fonctions 
- d'onde d’oscillateur harmonique. E —E est de l’ordre de grandeur de 
_ la première énergie d’excitation de **C : 4,1 MeV, ou peut être jusqu'à 
- deux fois plus. En portant (JII.3) dans (l.1), on trouve log ft 7,0 
à 7.6, en accord raisonnable avec la limite expérimentale. 


TE 6 [S 159 | e?/r | 1So _: le?/r | 2 | L202. | (II.3) 


he px » AR, « : 
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IV. — La durée de vie y du premier niveau excité de ‘°N. 


Le premier niveau excité (2,31 MeV) (1) de IN, T = 1, J—o*, est 
vraisemblablement isobarique avec l’état fondamental de #C. Cet état 
excité de ‘*N se désintègre par transition y dipolaire magnétique vers 
le niveau fondamental. 

L'opérateur qui cause cette transition se compose de deux parties (15) : 


1° Un opérateur dépendant des Spins : 


Er A 
= Re L Le 
M 7 2Mc VE > HSE (LV:x) 
i—1 


où u; est le moment magnétique du nucléon 1. 
2° Un opérateur dépendant des coordonnées spatiales des protons : 


EnPS 
eh 3 Se * 
Me NEO (IV..2) 
+ 


où Fe est le moment angulaire du proton £. 

L'opérateur (1V.r) a une structure analogue à celle de l'opérateur de 
Gamow-Teller pour la désintégration £. En particulier, si l’élément de 
matrice ‘#C —> ‘#N de l’opérateur de Gamow-Teller est quasi nul, 
l'élément de matrice correspondant de M' est nul pour la transi- 
tion N° 1N: 

La transition y est donc causée uniquement par l'opérateur (IV.2). 
La durée de vie ÿ est, pour une transition de nombre d'onde x : 


Ego) es (IV.3) 
EME 

Pour la transition considérée de ‘N, avec les fonctions d'onde (Il.11}. 

pour l'état excité et (IL.12) pour l'état fondamental, (IV.3) donne : 

T—2 X 10 !* sec. La valeur mesurée est (68) << 2 X 10-13 sec. 

Les valeurs calculées pour + avec les fonctions d'onde analogues 
obtenues pour des forces tensorielles différentes par 
auteurs (14, 6g) restent de l’ordre de 107!“ sec. 

I faut noter qu'on a pu supposer autrefois que la longue durée de 
vie de !*C était due, non pas à une compensation des deux termes 
de (IIL.2), mais à une interdiction plus forte ; par exemple l’état initial 
étant ‘So et l’état final 3D,. Dans un tel modèle, non seulement (IV.1) 
mais aussi (IV.2) aurait son élément de matrice nul, et la durée de 
vie y de N° serait anormalement longue contrairement à l'expérience. 


d'autres 
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V. — Conclusion. 


La longue durée de vie de ‘*C s'explique bien si on tient explicite- 
ment compte des forces tensorielles. Le même modèle explique la 
durée de vie 8 de ‘*O dans sa transition vers l’état fondamental de !N, 
et la durée de vie y du premier état excité de ‘*N. 

La force tenseur primitivement proposée par nous était très forte. 
D’autres travaux ont montré qu’on peut réduire cette force tensorielle 
à des valeurs assez faibles pour ne pas bouleverser le spectre des états 
excités de '#N. 


DEUXIÈME PARTIE 


Les forces spin-orbite et les durées de vie Ê 
de ‘’B et SLi. 


I. — Introduction. 


Parmi les transitions Ë permises, il existe, pour les noyaux légers, 
une nette distinction entre les transitions favorisées (log f# © 3,5) et 
les transitions non favorisées (log ff + 5). Cette distinction, non prévue 
par le modèle des couches à couplage 7 — J, est par contre explicable 
dans le modèle des couches à couplage LS. Dans ce dernier modèle, 
une transition est favorisée ou non, selon que les états initial et final 
appartiennent ou n’appartiennent pas au même supermultüplet (71).La 
disparition progressive de la distinction entre transitions favorisées et 
non favorisées pour les noyaux plus lourds peut s'expliquer par l'impor- 
tance croissante que prennent alors les forces de Coulomb et les forces 
non centrales qui mélangent les supermultiplets. Même pour les noyaux 
légers, les transitions non favorisées ne peuvent avoir une probabilité 
non nulle que grâce à un mélange partiel des supermultiplets. Les 
durées de vie 8 peuvent donc fournir des renseignements sur l’impor- 
tance des forces non centrales (le rôle des forces de Coulomb est négli- 
geable pour les noyaux légers) ; c'est ce qu’on se propose d'étudier ici 
dans des cas particuliers (39). 

_ On peut attendre une transition non favorisée quand l’état final est 
un niveau bas d’un noyau léger pair-pair. En effet, un tel niveau 
appartient à un supermultiplet (0, 0, 0), lequel ne contient qu'un seul 
état de charge possible, et l’état initial appartient forcément à un super- 
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multiplet différent. En se bornant aux noyaux de la couche 1p, on a 
comme désintégration Ê de ce type les transitions : 


8[1 —+ 8Be 
+ 

8B — 8Be 
R— 

ap EE 


a+ 
12 12 


dont les schémas (1) sont donnés dans les figures 1 et 2. La transition 
de SLi vers l’état de base “Be est interdite (AJ —2) et l’on ne considé- 


+ 
EHRSRReES 17,7 


log ft4 5,69 


Fig. 1- ro 02: 


rera que la transition vers le premier élat excité ‘Be’ (log f#— 5,60) ; 
la transition miroir de B, moins bien connue expérimentalement, sera 
considérée comme analogue. On étudiera pour ‘?B les deux transitions 
permises vers l’état de base de ‘?C (log ff — 4,17) et le premier état 
excité #?C (log /{ — 4,75); la désintégration miroir de ‘?N sera égale- 
ment considérée comme analogue. 

On se propose donc d'interpréter les transitions Li — Be’, t2B > 12€, 
®B — ?C*. Le chiffre le plus étonnant a priori est log ft — 4,17 
pour ‘?B — !?C : cette valeur est nettement plus faible que le 
log ft 5 ou 6 qui caractérise d'ordinaire les transitions permises non 


. ; DEL] raies 


favorisées. On montrera que, en fait, une force spin-orbite de grandeur 


raisonnable mélange assez les supermultiplets pour abaisser ainsi la 
durée de vie et que c’est au contraire la durée de vie de 8Li —+ Be‘ 
qui semble trop longue quand on essaie de l’expliquer par la même 
théorie. 

Le couplage intermédiaire décrit mieux que les cas extrêmes des 
couplages LS ou j — j, les niveaux des noyaux légers (36). Cependant, 
pour les polyades À —4n, le haut degré de symétrie favorise le cou- 
plage LS. Par contre, non seulement le couplage J—J ne rend pas 


U 


AUS ëA 
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compte des niveaux d'énergie, mais encore il ne distingue pas les: 
transitions favorisées et non favorisées, et il prévoit les durées de vie 8 
trop courtes pour les transitions considérées (voir chap. IV). On tra- 
vaillera donc d’abord en couplage LS, les forces non centrales étant 
traitées comme une perturbation. Les configurations mises en jeu 


. sont p* pour A —8 et p—* pour À — 12 : elles donnent lieu à la même: 


classification de niveaux. 


IL. — Les forces vectorielles et 1e mélange des supermultiplets. 


Les ÉTATS DE LA CONFIGURATION D EN COUPLAGE LS. — Les états en 
couplage LS sont définis par divers nombres quantiques, parmi lesquels 
on trouve la configuration /*, la partition | f] (équivalente au super- 
multiplet\, le spin isotopique total T, le spin total S, le moment. 
orbital total L, le moment angulaire total J. Nous utilisons la nota- 
tion /" | f TH 2SHI,, Par exemple, un état stp" [31] ‘*P, comporte. 
4 particules dans la couche s, 4 trous dans la couche p; la partition 
est [31], le spin isotopique total o, le spin total 1, le moment orbital: 
total 1, le moment angulaire total o. 

Les états de la configuration p* ont été classés et étudiés par Jahn et. 
van Wieringen (38). Les deux partitions les plus basses [4] et [31] sont. 
représentées schématiquement sur les figures (3) et (4). 


[31] %P, [STARS 
Rs [31] 13P  — [31] 13P 
[31] 3P DE Sel 
[3r] $P: far) Ps 
[4] 1D, [4] FD, 
[4] US, [4] PS5 
8[i 8Be 8B 12B 12C 12N 
Fig. 3. Fig. 4. 


Les états les plus bas sont probablement de partition [4], la plus 
symétrique. Nous attribuons donc au niveau fondamental J—0+ de ‘Be 
ou t?C l'état [4] ‘155, et au premier niveau excité J —2+ des mêmes 
noyaux, l’état [4] Ds. 

La partition [4] ne comporte que ces deux niveaux, qui ont tous 
deux T—o. Aussi le niveau fondamental T— 1 de Li ou ‘?B doit 
appartenir à la partition [31]. Le multiplet ‘#P de: cette partition est 
sans doute le plus bas. Nous attribuons donc aux niveaux fondamen- 
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taux de #Li et ?B les états respectifs [31] **’P; et [31] **P,. Les autres 
multiplets de la partition [31] ‘*P et ?'P sont plus haut. 


TRANSITIONS Ê PERMISES ET MÉLANGE DES SUPERMULTIPLETS. — Une tran- 
sition B permise ne peut avoir lieu qu'entre niveaux d'une même parti- 
. CI ka — Æ L 4 LA 
tion. En effet, une transition 8 permise est causée soit par l'élément de 


= 
matrice de Fermi J 1, soit par celui de Gamow-Teller | s. Dans les 


deux cas, l'opérateur de transition n’agit pas sur les coordonnées 
d'espace, et ne peut donc changer la partition qui peut être considérée 
comme représentant le caractère de symétrie de la fonction d'onde 
d'espace. 

Puisque les transitions 8 ne peuvent avoir lieu qu'entre niveaux d’un 
même supermultiplet, il faut admettre que les états finaux de la tran- 
sition #Be ou ‘?C contiennent un peu de supermultiplet [31] P. T etJ 
étant de bons nombres quantiques, [4] ‘*S, ne peut être mélangé que 
de [31] Ps et [4] D; de [3r}1#P?. 

Une force susceptible d'effectuer ces mélanges, au premier ordre de 
la théorie des perturbations, est forcément linéaire dans les spins : 
c’est ce qu’on appelle une force vectorielle. En effet, les deux mélanges 
considérés sont entre un état singulet S —o et un état triplet S — 1. 
Seule une force vectorielle a des éléments de matrice non nuls entre de 


tels états. Les éléments de matrice correspondants d’une force tenso- 
rielle seraient nuls. 


LES FORCES VECTORIELLES. — Les furces vectorielles qui ont été envi- 
sagées dans la structure nucléaire sont de plusieurs types. La plus sim- 
ple est à la force spin-orbite ordinaire sur chaque nucléon : : 


d'a(.si). (IL) 


i 


L'origine de la force effective (IL.1) a fait l’objet de plusieurs études. 
La force (IL:1) pourrait être le résultat global de forces mutuelles spin- 
orbite (6, 17) pour chaque paire de nucléons à, j : 


SE > > > Dre 
De De te).L,= dry) PEER TES 


i>j i>j 5j 


On montre facilement qu'un système de forces du type (IT.2) entre 
tous les nucléons est équivalent au système des mêmes forces pour 
chaque paire de nucléons extérieurs, plus une interaction du type (1.1) 
entre chaque nucléon extérieur et les couches fermées. 

On peut aussi âttribuer la force (IL.1) à un effet de second ordre des 
forces tensorielles (voir la troisième partie de ce travail et les références 
citées). Il est possible que les forces tensorielles créent une interaction 
effective du type (IL.1) entre les nucléons extérieurs et les couches fer- 
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mées. Les forces tensorielles pourraient également créer entre les paires 
de nucléons extérieurs des forces vectorielles mettant en jeu plus de 
deux particules (20), mais nous ne considérerons pas ces forces ici. 

Nous supposons donc que les forces vectorielles existant dans le 
noyau sont une interaction effective du type (IL.1) plus, éventuellement, 
une interaction (Il.2) entre les nucléons extérieurs ; (IL.2) pourait 
d'ailleurs être responsable de l'interaction (II.1), auquel cas (II.1) est 
calculable en fonction de (II.2). 

Tous les calculs sont grandement facilités si les fonctions d’onde à 
une particule sont les fonctions propres d’un puits oscillateur harmo- 
nique V(r) (66). Tous les éléments de matrice de l’interaction (IL.2) 
s’expriment alors en fonction des intégrales de Talmi de la fonc- 


tion f(r) : 
L— [RG far (IL.3) 


où R,(r) est r fois la partie radiale de la première fonction propre de 
moment angulaire / d’un puits oscillateur harmonique V'(r) — M7) 


Ce formalisme se prête bien à l'étude des cas limites : forces à courte 
portée, pour lesquelles [,,, € IL, ; forces à longue portée pour lesquelles 
tous les I, sont égaux. 

Si l'interaction (IL.1) provient de (IL.2), les valeurs de a sont (7): 
pour un nucléon 1p interagissant avec les 4 nucléons 15 : 


4—91,, (IL.4) 


pour un trou 1p interagissant avec les 4 nucléons 1s et 12 nucléons 1p : 
ER SSSR ER 
A = — = 1 5 L. (IL.5) 


Nous allons calculer successivement les éléments de matrice des inter- 
actions (Il.r) et (IL.2). 


Les ÉLÉMENTS DE MATRICE DES FORCES SPIN-ORBITE. — Les éléments de 
matrice d’une force à un corps comme (Il.1) peuvent se calculer 
. commodément par la méthode des coefficients de parentage fraction- 

nel (16, 59). On trouve ainsi : 


4 : ; 
V6 
£ sip#i[h] us, | ads|sp#|sr] Pl >=— 2% a, (116) 
nes ‘A 
< sp#i[4) ED | als) | sp#i[81)8P, >= a. (Il) 


i=1 


De même, les éléments de matrice d’une forc: à 2 cor, s comme Il.2) 
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peuvent se calculer commodément par la méthode des coefficients de | 


parentage fractionnels à 2 particules (16). On trouve ainst : 


Ë a: 
| | 6 
spa tnns | SF; sp#f8] >=, (8) 
LÉ 
Ë Fe 
F7] | | 4192 105 
<sp# [4] 0D, | 2 Fy|stp#t[31]MP, >=" SL (Lg) 
= 
ii 


Le calcul des mélanges nécessite aussi la connaissance des diffé- 
rences d'énergie AE entre les termes à mélanger (1). Dans ‘Be, le 
niveau [31] ‘*P, pourrait être à 19,9 MeV ; le niveau [4] D; est 


à 2,94 MeV : leur différence d'énergie est AE — 17 MeV. Dans ‘°C, les - 


niveaux [31] #P, et [31] ‘*P, pourraient être à 17,8 et 17,22 MeV res- 
pectivement ; le niveau [4] ‘D; est à 4,43 MeV : les différences d’éner- 
gies sont donc AËE;r — 17,8 MeV, AEpp — 12,79 MeV. Toutes ces attri- 
butions ne sont pas certaines, mais les ordres de grandeur des énergies 
d’excitation doivent être corrects. 

Les amplitudes de mélange sont alors données par : 


RE 


- (Hi. ro} 
où F est la somme des interactions supposées (Il.1) et éventuelle- 
ment (II 2). 

LES ÉLÉMENTS DE MATRICE DES TRANSITIONS 8. — Nous considérons. 


que les transitions & ont lieu vers la partie [31] ‘*P de l’état final. On 
doit donc considérer les transitions : 


[31] P: — [31] SP, pour SLi—> SBe’  (IL1ra) 
[31] P, — (3r] Pl, pour Bi (IL. 110) 
FSrT EP, = [Sn] Ps, pour BCE Te) 


L'élément de matrice de l’opérateur de Fermi est nul entre états de 


spins isotopiques totaux différents. Les trois transitions (Il.11) sont 
donc uniquement dues à l'opérateur de Gamow-Teller. On calcule les 
éléments de matrice de cet opérateur grâce aux coefficients de parentage 


fractionnel, et on trouve pour les trois transitions les valeurs respec- 
tives : 


LA 3 Haea) 
LE | 4/3 | 26 
5/3 (IL.12c) 


ft est alors donné par (29) : 


80 S 
= 1e (IL.13) 


adngtg etre 


+ né sean etrt28- 4.8 CYVÉ ee 


d'éénosmtiomenmmné: hameths. tait e.s dé GE 


ee FM 
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COMPARAISON AVEC L'EXPÉRIENCE. — Pour comparer les prévisions 
théoriques avec l'expérience, on utilise (1.12) et (IL.13) pour déter- 
miner | æ |? à partir des valeurs expérimentales de ff. On en déduit 
ensuite par (IL.6, 7, 8, 9, 10) les valeurs de a +: qui conviennent 
dans chaque cas ; ces résultats sont donnés dans le tableau I. 

Si l'interaction ([.1) provient de (Il.2) les valeurs de a sont données 


- par (IL.4) et (IL5). Si, par contre, il n'y a pas de forces vecto- 
rielles (11.2) pour chaque paire de particules, a est un, paramètre 


indépendant et I; — o. 


La théorie rend compte correctement du rapport des durées de vie 
pour les deux transitions ‘?B — ‘?C et ‘?C', puisque ces deux transitions 
sont explicables par des valeurs voisines de a + L. Par contre, la 
forme exacte des forces vectorielles n’influe pas sur les résultats. Si 
seule existe l’interaction (1.1), 1 —0, et la transition vers l’état fonda- 
mental de ‘?C, de f# mieux établi que celle vers l'état excité de LACS, 
fixe a w 5,3 MeV. Il en est de même si (1.1) est causé par (1.2) et si la 
force spin orbite f(r) est à portée courte devañt le rayon nucléaire, car 


» alors L < I, donc L, € a. Au contraire, si (1.1) est causé par (1.2) et 


si la force spin orbite /{r) est à portée longue, 1 — 1,, et d’après (IE.5), 
a=+(a + I) + 3,7 MeV. On voit que a dépend peu du mécanisme, 


Les valeurs ainsi trouvées pour a sont de l’ordre de celles qui résultent 
de l'étude des niveaux d'énergie de ‘?C en couplage intermédiaire (36). 
Ce sont aussi les valeurs à attendre de la séparation *P, — ?P;2 pour 
le trou 1p de ‘’N; celte séparation, qui est expérimentalement 
de 6,3 MeV et théoriquement de (3/2)a, fixerait a + h,2 MeV. 


TaBLEAU l 


a? (a + I:) MeV 
SL; —> 8Be* 0,0040 — 1,6 
12B — 10 0,24 5:3 
DIR MaC* 0,051 4,4 


Par contre, l'interprétation de 8Li > ‘Be ne semble pas très cohé- 
rente avec les résultats de 1?B — ‘°C. Comme le paramètre du puits 
oscillateur harmonique de ‘Be et 12C est sensiblement le même, les 
intégrales I, ont des valeurs voisines dans les deux noyaux, F 

'aprè 1 sBe un a + L égal aux —2 
d'après (IL.4)-et (11.5), on attendrait pour 2 aux | 
de celui de ‘°C, soit © — 3,6 MeV, au lieu du — 1,6 MeV déduit du J# 
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de *Li. Les mécanismes de force spin orbite supposés prévoient donc 


un rapport : 
PP | (a + 1:)(8Be) | 


+ (0) | 
nettement plus grand que celui suggéré par notre interprétation des 
durées de vie. 

Cet effet, anormalement faible, des forces vectorielles dans ‘Be est 
peut-être à rapprocher de la séparation, également anormalement 
faible, du doublet Er —_ ?P;, dans "Li ou ‘Be (1, 4). Il semble donc 
que les forces vectorielles (I.1) et (1.2) prévoient des résultats quantita- 
tivement incorrects pour À — 7 ou 8. Il est possible que les fonctions 
d'onde de ces noyaux soient sensiblement mélangées de celles d'un 
modèle à particules a (36). On peut aussi se demander si des forces 
vectorielles plus compliquées, résultant par exemple d'effets du 2° ordre 
des forces tensorielles plus complexes que l’effet possible (L.1), ne 
contribueraient pas à résoudre ces difficultés (20, 21, 49, 72). 

Qualitativement, soulignons encore que l'existence d’une force 
vectorielle effective semble nécessaire pour réaliser le mélange calculé 
de 5 à 25 o/o entre les supermultiplets et qu’une force tensorielle, au 
premier ordre, ne saurait assurer ce mélange. 


III, — Les forces tensorielles et le mélange des supermultiplets. 


LES FORGES TENSORIELLES AU 2% ORDRE. — Nous avons obtenu au 
chapitre IT une interprétation qualitativement acceptable du mélange 
des supermultiplets par des forces vectorielles. Nous avons vu égale- 
ment que, au premier ordre de la théorie des perturbations, les forces 
tensorielles ne sauraient assurer le mélauge. 


À priori, au 2° ordre de la théorie des perturbations, les forces tenso- 
rielles peuvent jouer un rôle. Nous avons admis la possibilité qu’elles 
soient responsables de l'interaction (1.1). Les théories qui ont été bâties 
en ce sens font intervenir comme états intermédiaires pour la pertur- 
bation du 2° ordre des configürations excitées jusqu’à des énergies très 
hautes (centaines de MeV). Nous montrons dans le présent chapitre, 
sur le cas particulier de 1?B et °C, que, dans le cadre d’une théorie ne 
contenant que des forces tensorielles, l’intervention de configurations: 
élevées ne semble pas pouvoir être évitée. : 

En effet, nous allons calculer le mélange de supermultiplets ne 
mettant en jeu que les états intermédiaires les plus bas possibles, et 
nous montrerons que le mélange ainsi obtenu par les forces tensorielles 
est beaucoup trop faible pour rendre compte de la durée de vie B de ‘?B. 


Les BAS NIVEAUX MÉLANGÉS PAR LES FORCES TENSORIELLES. — Nous 
considérons la transition 1?B — 12. Les états initiaux et finaux 
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contiennent les composantes dominantes respectives p—* [31] ‘P,; 
et p—* [4] "5. Il n’y a que deux processus du 2° ordre possibles à l’in- 
térieur de configuration p— : 


a) La force tensorielle mélange au 2° ordre à l'état fondamental Lie 
[4] So de t?C l’état p=* [31] ‘Po, via l'état p7* [22] D,. La transition 
a alors lieu depuis l'état p=* {[3r] “P, de ‘?B vers la composante p—* 
[31] %P, du fondamental de ‘°C (fig. 5). 


b) La force tensorielle mélange à l’état fondamental pt [4] 1150 
de ‘°C l'état p—* [22} D, et à l’état fondamental p-* [31] #P, de !?B 


ea ER 
N(ze) Bo, ? (22 So, 
{ 
| | | 
| ; | 
| | 
À Dex _ 
3 AE ; 
(31) "P 3] 
181 es | 
| 
ARE [4] 156 
LB Le 128 Le 
Fig. 5. Fig. 6. 


‘état p* [22] #D,. La transition B a alors lieu depuis la compo- 
sante p7* [22] #D, vers la composante p-* [22] ‘D, (fig. 6). 
Nous considérons une force tensorielle : 


T— DSC) 5 


ii 


core 
glourilesr) > FAI (IL. 1) 


SOS = fr) [ET — (60 


. dont les intégrales de Talmi I, sont définies par (IL.3) pour la fonc- 
tion f{r). Nous calculons les éléments de matrice entre les états mis en 
. jeu dans a) et b) par la méthode des coefficients de parentage fraction- 
nels <n |n—2>-. Nous nous ramenons ainsi aux éléments de ma- 
 trice de (IIl.1) entre des configurations de deux particules, éléments 


06 BERNARD JANCOVICI 
706 


qui sont eux-mêmes exprimables au moyen des intégrales de Talmi. 
On trouve ainsi : 


< pt [4] 28, 1 T | ptf22) D > = — le (HL.2) 


2V6 2 
LA(BI]P, | T|pife] D >= L—V68R  (H:3) 


210 


LA[B)8P, | T|pte28D, >=. (IIL.4) 


1+P> 
2 


Ces résultats resteraient les mêmes pour une dépendance d'échange 
de la force tensorielle (I[.1). 
Dans le processus a), l'amplitude du mélange est, par (IL.2) et (LIL.3) : 


(7/5) — 12) ((3V6/10)1, — (V6/ro)1:) 
Br Es) (Es + E;,) 


= (UL.5) 
où les E sont les énergies des niveaux mis en jeu S, P, D de ‘?C. 
De même, dans le processus b), le produit des amplitudes de mélange 
est: 
(V210/28)1,((7/5)1—1:) 
D (E, —5 . 


Po 


So 


L’interaction 8 dans les processus a) ou b) est uniquement due à 
l'opérateur de Gamow-Teller dont l’élément de matrice est, dans les 
deux cas, calculé par la méthode des coefficients de parentage 
fractionnel : 


+ 12 A 
|| Ge (HL.7) 
La valeur de f# devrait encore être donnée par (11.13). 
RÉSULTATS NUMÉRIQUES. — D'après la théorie des supermultiplets et 


les résultats expérimentaux nous pouvons estimer les dénominateurs 
d'énergie de (IL.5) et (II.6) à 


Er, = Es, A 27 MeV En = En E;, — En A 9 MeV. 


Nous prenons pour force tensorielle (II.1) le potentiel de Pease et 
Feshbach (57), pour lequel on calcule : 


1, & 2,7 MeV I, & 1,3 MeV. 
On trouve alors le processus a) : 
[x tro, 9 ent 
et pour le processus b) : 


| x Ro aost, 


En En) | (HL.6) 


EE 
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Nous avions vu dans le tableau I que la valeur ff s'explique par un 
mélange : 


L-æ | & 0,24. 


Nous pouvons donc conclure que les effets de 2° ordre des forces 
tensorielles à l’intérieur de la configuration p-* sont parfaitement 
négligeables et ne sauraient expliquer le mélange des supermultiplets ; 
ce qui nous confirme dans l’idée qu’il faut admettre l'existence de 
forces effectives de type vectoriel. 


IV. — !?B et !?C en couplage j — j. 


Nous avons jusqu’à présent travaillé, avec un certain succès, dans la 
théorie des supermultiplets (couplage LS). Nous allons brièvement 
montrer ce qu'on pourrait attendre en couplage y — 7 ; nous counstate- 

» rons un désaccord total avec l'expérience ce qui nous confirmera que 
… les fonctions d’onde réelles sont plus proches de celles du couplage LS. 

En couplage 7 — 7, les configurations les plus basses pour A— 12 
seraient ph, et Di P,2. La configuration pi, se compose d’un seul état, 
T— 0, J —0, qui serait le niveau fondamental de ‘?C. Il faudrait alors 
expliquer pourquoi le premier niveau excité de ?C, qui appartiendrait 
à la configuration p;,p,2. se trouve à 4.43 MeV du fondamental, alors 
que les autres niveaux de cette configuration sont à plus de 17 MeV 
d’excitation. Nous avons donc calculé les déplacements de niveaux dus 

À aux éléments diagonaux d’une force centrale : 


(x ou P ou Q ou — PQ)f{r) (V.1) 


où P et Q sont respectivement les opérateurs d'échange d'espace et de 

spin ; on a également calculé les déplacements dus à une force 
. tenseur (III.1). 5 
. Les énergies sont seulement données à une constante additive près 
car le calcul a été fait pour des trous, et on n’a pas gardé l'énergie 
d'interaction, toujours la même, des trous p avec les couches fermées s 
et p, ou des couches fermées entre elles. Les énergies sont exprimées 
* en fonction des intégrales de Talmi I, de la fonction f(r). Pour la 
force centrale, ces intégrales sont reliées aux intégrales F de 


Slater (11,66) par : 
L—F;, —5F>, 1, + le = 2F0 + Fo: 
Les résultats sont donnés dans le tableau IT; pour les forces centrales, 
on a donné les expressions à la fois en fonction des intégrales de 


Talmi et de celles de Slater. 
Les déplacements de niveaux sont de l'ordre de quelques MeV au 


2 ; 
maximum et ne peuvent rendre compte des spectres de ‘?B et ‘?C, et en 
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particulier de la grande séparation entre le premier niveau excité 
(T = 0, J— 2) de ‘?C et le niveau fondamental (T — 1, J— 1) de ‘?B. 
Les éléments de matrice des transitions Ê sont : 


2 


x 
B(PiaPins T1, Ji) + PC(pis  T=o,J—o) | | sl= 16/9, 


Des 
[< 
LA 


Les durées de vie £ qui en résultent sont beaucoup trop courtes. 
Le couplage 7 — 7 fournit donc une description beaucoup moins 
bonne que le couplage LS pour ‘?B et ‘?C. 


BpapPipes Ti, It) + PC(pispPis T0, d —2) 


V, — Conclusions. 


Nous avons montré par l'absurde dans le chapitre IV que ‘?B et ‘?C 
sont beaucoup mieux décrits par le modèle des couches à couplage LS 
(supermultiplets) que par le couplage 7 — 7. 

Nous avons montré par l’absurde dans le chapitre IT que les forces 
tensorielles, à l’intérieur de la configuration p*, ne peuvent aucune- 
ment expliquer le mélange de supermultiplets qui est indiqué par la 
durée de vie £ de ‘?B. 

Par contre, il ressort du chapitre IT que ces forces de caractère vec- 
toriel spin-orbite dont la forme précise n'importe d’ailleurs pas, expli- 
quent convenablement les durées de vie de ‘?B et SLi. Il reste naturelle- 
ment possible que ces forces soient un effet du 2° ordre, via des 
configurations éloignées, des forces tensorielles. 


TROISIÈME PARTIE 


L’interaction spin-orbite et les forces tensorielles. 


I. — Introduction. 


——. 

La présence d’un terme spin-orbite du genre {.s dans l'interaction 
nucléon-noyau est une hypothèse extrêmement fructueuse. À basse 
énergie, et en particulier pour les nucléons liés, l'interaction spin-orbite 
joue un rôle considérable dans l’explication de la structure nucléaire 
par le modèle des couches (32, 54). Dans les formulations les plus 
simples de ce modèle, une forte interaction spin-orbite est nécessaire 
pour donner lieu au couplage j—.Jj; qui permet de rendre compte des 
spins et parités des niveaux fondamentaux de nombreux noyaux, et 
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d'expliquer les nombres magiques. Dans des formulations plus raffi- 
nées du modèle, l'emploi simultané d'une interaction spin-orbite 
nucléon-noyau et de forces centrales entre les nucléons donne lieu à un 
couplage intermédiaire, spécialement dans les noyaux légers : on à 
ainsi pu expliquer semi-quantitativement les propriétés statiques des 
niveaux fondamentaux et excités de divers noyaux légers (1, 19,425; 
46, 47, 6o) (spins, parités, énergies, moments magnétiques, moments 
quadrupolaires) ; on a pu aussi rendre compte de probabilités de tran- 
sition 8 ou y (l'étude de la deuxième partie de ce travail sur la désinté- 
gration $ de ‘?B et "Li en est un exemple). 

A haute énergie, la polarisation des nucléons diffusés par les 
noyaux (8, 9, 12, 52, 56) a également pu être expliquée par l'hypo- 
thèse d’un terme-spin-orbite dans le potentiel optique (22, 34, 5o, 
63, 64). 

L’explication de l'interaction spin-orbite nucléon-noyau a été cher- 
chée dans plusieurs directions ; 


19 Par analogie avec les atomes, on a voulu voir dans l'interaction 
spin-orbite un effet relativiste lié à la précession d’une particule à spin, 
en mouvement dans un potentiel non uniforme (6, 37). Dans le cas 
nucléaire, l’effet ainsi prédit, quoique du bon signe, est d’un ordre de 
grandeur dix fois plus faible que l'effet observé. Certains auteurs ont 
cru pouvoir obtenir un effet plus grand par l'introduction d’une masse 
réduite (42) pour les nucléons, mais, en fait, cette correction ne semble 
pas devoir être importante (44). 


2° L'idée la plus simple est alors de chercher à expliquer l'interac- 
tion spin-orbite nucléon-noyau à partir des forces à deux corps entre 


ee otre 
_ —— 


les nucléons. Nous n'avons pas de preuves que ces forces soient encore 


les mêmes au sein de la matière nucléaire, ou que des forces à 3 corps 
et plus n'interviennent. Mais c’est au moins une hypothèse de travail 
séduisante que de chercher à savoir ce qu’on peut expliquer dans les 


noyaux complexes à partir de l'interaction nucléon-nucléon. Il est facile 


d'obtenir un terme spin-orbite nucléon-noyau si on postule entre deux 
nucléons z et 7 une interaction mutuelle spin-orbite (17, 35) : 


en CEA SR NE 

Ci rs) X (pi pu + 65) (1) 
où ri, Pi, G sont respectivement la position, le moment, le spin du 
d% nucléon. Il y a d’ailleurs des indications en faveur de l'existence 


s : c pe : 
d'un tel terme dans l'interaction nucléon-nucléon (28, 45, 51, 62), mais 
là question reste ouverte. 


3° On a par contre la certitude qu'il existe entre les nucléons des 
forces non centrales du type tensoriel, nécessaires pour expliquer le 


L 4 
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moment quadrupolaire du deuton, et pouvant éventuellement jouer 
directement un rôle dans la structure des noyaux complexes (l'étude 
de la première partie de ce travail sur la désintégration 8 de ‘*C en est 
un exemple). La forme la plus souvent considérée est la force tenso- 
rielle indépendante des vitesses : 


> > > > 
3(31.r)(ss.r) RARES 


= — (51.ciju(r) (Ls} 


. » . . 7 
qui ne dépend que de la distance relative r des nucléons et de leurs 


>  —+ 

-spins 5, et 2. Le plus simple est done de commencer par voir ce qu’on 
peut expliquer avec seulement des forces centrales et tensorielles indé- 
pendantes des vitesses, sans idées préconçues, et en revenant en cas 
d'échec à des idées plus compliquées telles que 2°. 

C'est ce problème de la possibilité d'obtenir une force nucléon- 
noyau spin-orbite à partir de forces nucléon-nucléon centrales et tenso- 
rielles qui fait l’objet du présent travail. 

Cette question a été posée par Feingold et Wigner (20, 21, 49, 72) 


- dans le cas particulier des configurations les plus basses de fLi et *Li. 


Les énergies et moments magnétiques calculés sont en assez bon accord 
avec l'expérience. Le calcul n’a été effectué que pour quelques confi- 
-gurations simples. 


Un traitement plus général, adapté aux noyaux moyens et lourds, 


- appelle naturellement des méthodes statistiques. Un calcul en ce sens 


- a été tenté par Keïlson (43), mais des approximations peu justifiées et 
quelques erreurs algébriques (44) dans ce travail incitaient à la 
reprendre par des méthodes plus puissantes. 


Ces méthodes plus puissantes ont été fournies par les travaux de 


» Brueckner et de ses collaborateurs, dont une revue est due à Bethe (3). 


U 


La méthode de Brueckner a été appliquée indépendamment de nous au 
} problème du potentiel spin-orbite par L. S. Kisslinger (44). Malheu- 


» reusement les conclusions de ce dernier sur les forces tensorielles sont 


. invalidées par un certain nombre d'erreurs et d'omissions. 


Nous nous proposons ici d'appliquer des méthodes inspirées de celles 


> de Brueckner à la détermination du potentiel spin-orbile entre un 
- nucléon et un noyau complexe justifiables de méthodes statistiques. 


7 Après un résumé de la méthode de Brueckner ($ 11), nous exposerons 


le principe de son application au problème du potentiel spin-orbite($ 11). 
On trouvera ensuite le calcul effectif du potentiel pour le « dernier » 
nucléon lié ($ IV), une discussion des résultats obtenus en liaison 
avec la structure de la surface nucléaire ($ V), la relation des résultats 
à la forme de la matrice de réaction ($ VI), le potentiel à haute 


- énergie ($ VIT) et enfin nos conclusions ($ VINI). 
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II. — La méthode de Brueckner. 


assis 


La méthode de Brueckner comporte plusieurs variantes. Nous expo-… 


sons ici le schéma d’une version particulière qui sera utilisée dans la 
suite. Le problème posé est de déterminer l'énergie d’un système de 
fermions en interaction forte, tel un noyau atomique. 

Nous présenterons ici le procédé employé comme une modification 
(fondamentale d’ailleurs) de la méthode plus familière de Hartree- 
Fock. Dans la méthode de Hartree-Fock, on cherche à déterminer un 
potentiel moyen « self-consistant » V dont les états propres sont |n; >. 
L'énergie de la particule dans l’état n; est alors : 


Enj=<n|T|nm>+<n]|Vl|n:>. (Ir) 


La condition de self-consistance est que ce potentiel moyen V soit 
effectivement la résultante des interactions v;; directes et d'échange de 
la particule 1 avec toutes les autres : 


<<; | V | UE D nil; | Vi; | nn; > y | Vij | nn; > (IT.2) 
î 


la résolution simultanée des équations (Il.1) et (IL.2) doit permettre de 
de déterminer V, les fonctions | n; > et E(n,). 

Cette méthode de Hartree-Fock est approchée, en ce sens qu’elle ne 
traite les interactions v;; qu'en valeur moyenne, négligeant leurs fluc- 
tuations qui pourraient être fondamentales si ces interactions sont 
fortes, comme dans un noyau. 

L'idée de Brueckner est de traiter plus correctement l'interaction de 


chaque paire de nucléons, le rôle des autres nucléons étant encore : 


représenté par un potentiel moyen, ainsi que par des corrélations statis- 


tiques. Si deux nucléons, dans un potentiel moyen V où leurs états. 


sont | n;> et|n; >, interagissent par un terme v;;, c'est seulement 


au premier ordre de la théorie des perturbations que leur énergie 
mutuelle est : 


es nn; | D; | n;n; < nn; | V';; nn; = (1.3) 


En fait, la valeur exacte de l'énergie mutuelle s'obtient en rempla- 
çant v;; par la matrice de réaction #;;. Cette matrice peut être considérée 


comme l'itération de (1.3) à tous les ordres de la théorie des pertur- 
bations et obéit à l'équation intégrale : 


17 ’ 
<nn|tylnin;>=<nian;|v;|nin;> 
d ! k fi 77 I 1t 1! à 
+ <nnilvs|nin > Eyes Cm ltylmn> | (IL) 
: : 


un 4 
BUS 
| J 
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où E,, est l'énergie cinétique et potentielle de l’état | ñ; > dans le 
potentiel moyen V. 

La sommation exclut le pôle Est Et Er, + E,, c'est-à-dire 
exige l'emploi de la partie principale de la somme. Cette règle est 
appropriée à la recherche d’un état stationnaire. Une intégrale contour- 
nant le pôle donnerait non plus la matrice de réaction mais la matrice 
de collision. Si le potentiel moyen V est dû aux autres nucléons, la 
“théorie de Brueckner demande que la sommation de (IL.4) ne porte que 
sur les états non occupés, c’est à-dire qu'il faut tenir compte du principe 
de Pauli dans les états intermédiaires, remplaçant la matrice #;; par 6; 
qui obéit à une équation analogue mais dans laquelle la sommation sur 
les états intermédiaires exclut les états occupés. 

Le rôle du principe de Pauli est souvent très important. En particu- 
lier, si l’interaction v,; n'est pas trop singulière, le développement en 
série de Born converge beaucoup plus vite, ce qui redonne une base 
plus satisfaisante aux procédés usuels de développements de perturba- 
tions qu'on pourra donc souvent utiliser malgré la grande force de 
l'interaction v;;. On peut alors calculer un potentiel moyen V par 
l'équation (Il.2) modifiée en : 


<n|V|n>—=S <nn,|0;|nn,>—<nn|d,|nn;>. (1.5) 
Ji 


III. — Application au problème du potentiel spin-orbite. 


GÉNÉRALITÉS. — Le potentiel moyen (et en particulier le terme spin- 
orbite) auquel est soumis le nucléon lié z au sein dela matière nucléaire 
s'obtient par (11.4) si l’on connaît les fonctions d'onde | n; > des autres 
nucléons et la matrice de réaction modifiée 8,;. Si l’on s'intéresse à la 
diffusion d’un nucléon par un potentiel optique moyen, 6;; doit être 
remplacée par l'amplitude de diffusion correspondante. 

Dans le problème de la polarisation de nucléons diffusés à haute 
_ énergie, on a pu espérer que l'amplitude de diffusion serait peu modi- 
fiée par les corrélations statistiques des autres nucléons, et serait bien 
représentée par l'amplitude de diffusion du problème à deux corps (voir 

toutefois le $ VI). Cette amplitude peut comporter entre autres termes 
autorisés par les conditions d’invariance (73), un terme de la forme : 


IG +). (R x RJF(F, À) (IL) 
où R et na sont les moments relatifs initial et final. Fernbach, Heck- 
rotte et Lepore (23) ont montré formellement qu'un terme de la 


; ARE . - . . 

forme (III.1) engendre /.s dans le potentiel optique. La polarisation 

produite dans les collisions nucléon-nucléon, proten-deuton, proton- 
Annales de Physique, 1959. - A] 
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particule «, a été effectivement calculée par Tamor (67), qui a pris une 
amplitude de diffusion calculée à partir de potentiels nucléon-nucléon 
centraux plus tenseurs ; la force tensorielle choisie était singulière 
en 1/r° et coupée. Les résultats de Tamor sont en accord qualitatif 
avec l'expérience. Le potentiel spin-orbite qui résulte de (HL.1) a été 
explicitement calculé par Bell et Skyrme (2} à parur d’une amplitude 
de diffusion phénoménologique appropriée au problème à deux corps, 
également avec succès. Ces derniers auteurs ont même appliqué cette 
amplitude phénoménologique non modifiée extrapolée vers les basses 
énergies au problème d’un nucléoa lié et ont obtenu un accord conve- 
nable avec l'expérience. Kisslinger a fait un travail analogue pour les 
états liés avec une amplitude de diffusion quelque peu différente. 


Enoncé pu PROBLÈME. — Le problème que nous nous posons ici est 


de calculer le terme / $ du potentiel moyen à partir des forces tenseurs, 
sans introduire d'amplitude de diffusion phénoménologique, mais en 
calculant comme intermédiaire une matrice de réaction modifiée b;;. 
Nous verrons d’ailleurs que les modifications introduites par l’emploi 
de ñ;; au liéu de #;;, c’est-à-dire le rôle joué par le principe de Pauli 
dans les états intermédiaires, sont importants. 

IL nous. faut un modèle simple permettant le calcul des fonctions 
d'onde | n; > et de la matrice de réaction modifiée 6;;. Il serait sédui- 
sant de prendre simplement des ondes planes pour les états | n; >. 
Malheureusement, dans cetle approximation trop sévère, qui est celle 
de la matière nucléaire indéfinie, il ne peut y avoir de potentiel spin- 
orbite pour des raisons simples d’invariance par translation, faute 
d'un point privilégié par rapport auquel on puisse définir le moment 
angulaire /;. Il faut tenir compte de la densité variable, autrement dit, 


le potentiel spin-orbite est un effet de surface. Nous employons done 


l’approximation de Thomas-Fermi : les fonctions d’onde constituent au 
voisinage de chaque point un gaz de Fermi de moment de Fermi 
local f'; la densité o, proportionnelle à f*, varie de point en point, mais 
est supposée à symétrie sphérique. Les états de spin et spin isotopique 
sont tous également peuplés. La matrice de collision 0,; sera calculée 


en chaque point par (IL.6) comme au sein d’un gaz de Fermi ayant la 


densité locale de ce point. 

En fait, le calcul de 0; se fera en développant (11.6) en série de Born 
et en ne gardant que le premier terme non nul linéaire dans les spins 
à savoir la deuxième approximation de Born. La première approxi- 


mation de Born n’est autre que (IL.3). v; ne dépend des spins que par 


le terme tensoriel ([.2), et les états de spins opposés élant également 
occupés, le terme qui dépend des spins dans (I].2) est nul. Un terme 
dépendant des spins et donnant une contribution non nulle quand on 
somme sur 7 doit être linéaire dans les spins, et ne peut être obtenu 
-qu'à partir de la deuxième approximation de Born. Un potentiel spin- 
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orbite provenant des forces tensorielles est un effet du deuxième ordre. 
Au deuxième ordre, seul le terme qui contient deux fois le potentiel 


_tensoriel peut donner un terme linéaire dans les spins. Il suffit donc 


de garder dans v;; la force tenseur. La force centrale n’interviendra 
pas à notre approximation. 


CONSIDÉRATIONS DE SPINS ET CHARGES. — Nous définissons un état 
d’une particule | n;, > de façon plus détaillée par | dx; >>, où Ÿ; spé- 
Cifie l’état spatial, à; l’état de spin et de spin isotopique. L'énergie 
mutuelle des particules ; et 7, antisymétrisée est : 


<> <br <hoha | 0 dote (IIL.2) 
—<ahiai| | debian ÿ 


0; est linéaire dans les spins et peut dépendre du spin isotopique : 
> > — 
hihi Wa + RG.) st). <<, TA Th (LS) 


où À n’agit que sur les variables d’espace. 

(IIL.2) sera ultérieurement sommée sur tous les états «; possibles, et, 
ces derniers étant supposés également occupés, sa contribution sera la 
même que celle de : 


» Lai fatale <vds| Ab >— 17 (a+ 38) <hbilA > O4) 


Si la force tensorielle est de la forme : 


7 ; 
vy=li— x +782))Sou(r) (IIL.5) 
avec : 
LENS DE à > > > — 
Syale, (a 1) G:%) ETES 


… le terme du deuxième ordre de (11.4) dépendra des spins isotopiques 


comme : 
> + 
x + — 2x + HE 2x0 — 2x) 5) 
en sorte que, d’après (IIL.4), il faut retenir les termes : 
nn; | b;; | nan; <njni | 6:; | HP 
— KZ . 
=<oa|ala>.[(—2x +4) <hi |A hihi E (UL6} 
— 
are) <h AT Hi, >] 


4 


> — RURAL + : 
- où 5,. À est la partie linéaire en 5; de : 


(FPE 12 I TEE 2 / 
=), US; (hr T =. <nin; | uS;;. (UL7} 
©; 2) S;;  /& = En + Er; Eu Ep, it | 
n.ns 
i 


non occupés 
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CALGUL FORMEL DE LA MATRICE DE RÉACTION MODIFIÉE — Nous nous 
plaçons dans l'espace des impulsions. À notre approximation, toutes 
les fonctions d'onde sont des ondes planes au voisinage du point consi- 

déré et nous écrivons la deuxième approximation de Born (III.8) : 
Er LT ke Le TIM 13 d3 Le S 
<k:ik;\0;|\k, 1 paie htgl li g<hkik; lus; |qiq> 
L# t 
71 (HL.8) 
nr à <igiluSs|Ak > 
KE + Rd — 9; 
k; et k, sont des impulsions initiales des nucléons # et 7, kiet k; 
leurs impulsions finales, M la masse d’un nucléon. La sommation 


porte sur toutes les impulsions intermédiaires a et, autorisées par le 
principe de Pauli. Si le dénominateur est susceptible de s’annuler, on 
obtient la matrice de réaction en prenant la partie principale P et 
l'amplitude de diffusion en ajoutant au dénominateur une petite partie 
imaginaire + 1e(e >> 0). Il faut noter que, à cette approximation, à 
cause de la relation : 
I 
GLS 


—=P+— ir) (IL. 9) 


la matrice de réaction est la ‘partie réelle de l'amplitude de diffusion, 
et que ces deux grandeurs se confondent si le dénominateur ne peut 
s’annuler, c'est-à-dire si k;, k; < f. 

IT est commole de travailler avec les coordonnées : 


en — — Se LES —> Zn + — 
Ji Gj—2q ki—k;=2k ki—k;—=2k | 
— — — — —+ —_ ez. En ns (IL. 10) 
Gi+g=Q : hEk=K © É HE =KU) 
Alors : 
> RE — FS 7 
<q; | uS5 | Rk>=(27 PUR — QPoé—g)  (ULu) 
où : 


DS —> 


>> 
” TON (rs) 


On explicite aisément la dépendance angulaire de (IIL.12) qui s'écrit : 


DCR) = ü(k)S, (A) (UI:13) 


avec : 


an) —=— 47 INFO (OI. 14) | 


: Jakr) est une fonction de Bessel sphérique (40). 
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En portant (IIL.11) et (I{L.13) dans (III.8) on obtient : 


>> > 2 
<hik;|0; | hs (K'—K) DE PSE — Q)S5q—1) 


III. 
al q lu (laK) (Er 
k— 9? ù / 
Le domaine d'intégration Q est fixé par les conditions : 
= 
Re IL.16 
s+ql>S | (U1.16) 


en sorte que (IlI.15) ne dépend pas seulement des impulsions relati- 


> 
ves } et k’ comme dans le problème à deux corps, mais aussi de 


: > , > te 
l'impulsion K du centre de masse des deux nucléons. K est d’ailleurs 


conservé : 
— 


> +  — 
k,; —- RE k; — k;. (II.17) 


Le produit des opérateurs tensoriels de (IIL.15) donne une partie 


- linéaire dans les spins : 


AS 
S,()S,(E) = = où, re a). (Ex Fran 22 


+ ... (IIL.18) 


en sorte que l'opérateur À de (JIL.6) s'écrit par (HL.7), (IL.15) et 


… (IIL.18) : 
oMi NF CE D) 


er er 
DH À | ét >—% 


>, > > — | (IL:g) 
Pt ae uen ( GIE 19 
Le Ex ne es 


» L'intégrale de (III. is est Ne HU PRE qui dépend de ns K' et K, 


. ou, si l’on ue de e ke, Re. Ce pseudo-vecteur n’est donc pas porté 


- en général par ne x À comme dans l'amplitude non modifiée (IL.1). 


: CALGUL FORMEL DU TERME SPIN-ORBITE. — Le potentiel spin-orbite 6.V 


| auquel est soumis le nucléon ; est donné par (111.6) qui permet d'écrire 
- dans l’espace des impulsions : 


21 Viks FA 
DD aka DDC — 21 FH) RATER (UL.20) 
Yi 


‘inst: SFA LÉ 


(tar) <RRIA Re) 


# 
! 
dm saleté 
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dE , y + 0 . 
Les fonctions (4) sont les transformées de Fourier des fonctions 


7 LA 
d’onde {(r) de l’espace des coordonnées. 
Nous allons évaluer les deux termes « direct » et « d'échange » 
de (IIL.20) en montrant que, à l’approximation de notre modèle, ils 


. De . < 
mettent en jeu les amplitudes de réaction À aux petits angles et aux M 


grands angles respectivement. En effet : 


e.| - af Sr fs ! ee MESA " > Fe 
D SGMD= | ar, | are 5 (rN. (La1) 
Yj : ÿ Yi 


- ÉTAT A : ; ] 
La quantité BX HOT 0) est une fonction de corrélations. Pour « 


Yi 


= 
r; c'est la densité g(r;). À l'approximation de Thomas-Fermi de 


> 
CR 
T — 
notre modèle, pour r;<r; la fonction de corrélations est la même que 
. e < L , “ « 
pour un gaz de Fermi de densité (r;), c'est-à-dire : 


> — Ut mi Ke 
* L, s — kr 7 ; 
D geputr)=etrs) fe "TP,  (UL22) 
Yi | 


où le moment de Fermi f est lui-même une fonction de r;. En posant : 


HE der Pi 


PT PS 


Re = > — 
Dj Tÿ=S kj—k;=g, (LI.23) 
{IIL.20) s'écrit : 
D VU RP Re ne 
<h IV R>= pp] do] drieto(r) 5 
5 AT°(r3) 


ee de 
JP) GO —2x +) R, k+g | AN, k> ? (24) 
: > >> + > —+ 
(taxe) <k +9 AIR R >| | 
Si dans (IIL:24) on développe les éléments de matrice de ré en puissan- 
n à 


“a successives de g; on fait apparaître des dérivées successives de la 
ensité 9. Nous faisons ici l’approximation de ne pas aller au-delà de 


la dérivée première en p, autrement dit de ne pousser le dévelop- . 


“és stèt hit dé mes 4e. 6 à 


cmt 


pement que jusqu'au terme linéaire en 7. Cette approximation est | 
cohérente avec celles que nous avons déjà faites : puisque le potentiel 
Spin-orbite est nul dans un noyau infini à densité constante nous 3 
cherchons l'effet d’un gradient de densité sans nous préoccuper des 
détails plus fins de la structure. D'un autre point de vue, développer 


. 2 
€ » ; 17 £ 
puissances de g, c’est-à-dire considérer les éléments de matrice 


de À pour ÿ fai 
€ À pour g faible, revient à considérer seulement l'amplitude de 
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réaction pour les diffusions aux petits angles et aux angles voisins de 
pour les deux termes de (III.24) respectivement. Là aussi il s’agit de 
l'approximation qui suit immédiatement celle de la matière nucléaire 


L e l 4 > VA LA # Th : 
infinie, où l'énergie dépend seulement des éléments de À strictement 
- aux angles o et r. 


É NUE > À 
lei la contribution de g—0o est nulle, comme on peut le voir en 

- EE < . , . 
faisant k’— + X dans (II[.19). Il faut pousser jusqu’au terme suivant, 


_ c’est-à-dire étudier le comportement de([I]l.19)au voisinage de K — 9 
D'après (Il. 10) (II.17) et (JIL.23) 


STORE ERORE (IIL.25) 
» — à 
en sorte que, pour g faible (III.19) donne : 
Regal Re >= ER + gp) fod'qBs (26 
SG 5+glAlkk; = di + 9) l04°9Bo { .26) 
Pnoù : 
+ op à Mer 
B,— KA STE cer ma Fe . (IIL.27) 
g—k |? 


En fait le calcul de (11.24) n'exige pas la connaissance de Jod gi 


se : 
lui-même mais seulement de son intégrale sur X; . Cette expression 


_ > —> 

intégrée sur k; est un pseudo-vecteur constant avec q et k; seulement, 
» etest donc de la forme : 
| 5 [ d8k, (ogg x C4, f). (28) 
» De même, on peut calculer le terme d'échange dans (111.24). Ce terme 
= = il : 
- s'obtient en remplaçant dans (III.15) k’ par —# + g, ce qui donne au 
È — 


F . 
premier ordreen g : 


; MS D fr 
4 Re ki+g;, kr, | À | kk; >= dk; — 1 + g) Q q 1° 4 9 
D uen) > Arte) 
ù Di— > — g X{ EE ) = — 
4 1g—kl? lg+kl? 
Re re rer TE Re 
# FAT) ES HITS CSS CES .30) 
k2— q? [24 X { )g ( }] +R 

à u(|lg+kl) 
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d A 


; 7 LD ; 
Ici encore nous avons seulement besoin de l'intégrale de fa qB: 


pi > 
HET : : 
sur k,, intégrale qui est un pseudo-vecteur construit seulement ng et k;, 


DO PLE ve 
linéaire en g et donc de la forme : 


fa 


) 
amfs(r,) J #5 


En portant (IL.26), (HI.28), (IL.29) et (1.31) dans (IL 24) il vient : 


dk, [gi =—g x EG f) (L3) 


>> >> 
d6(ri) 


LRiVle>= fane "ia; fre ST ri x ki (UI.82) 


ori 


: > = 
5 à. n . 7 te 
où on a changé la variable d'intégration r;en r; et ou : 


a(h; ; HNTileS Bras 
[Gi — 2% +432) Co(ki fr —( AR y h7e)Ci( ; fir)] 


(IIL.32) indique donc que le nucléon ? est soumis à un potentiel spin- 
orbite dépendant de l'énergie : 


(L.33) 


: —> —+ 
als; fr) 0 (Go). (HT.34) 
Ce potentiel est en général non local à cause du terme k;. Cependant, à 
pour un nucléon dans la fonction d'onde duquel prédomine une valeur 
- déterminée de k;, ce dernier peut être considéré comme une constante 
et (11.34) est un potentiel spin-orbite de la forme habituelle. En 
particulier, si £ est le « dernier » nucléon lié, on prendra simple- 
ment k;— fr). Si t est un nucléon diffusé à haute énergie, (R?k;/2M) 
sera son énergie cinétique dans le potentiel nucléaire moyen. 
Le calcul etfectif de l'interaction (111.34) est maintenant ramené à 
‘évaluation des intégrales (IIE.28) et (IIL.3r). 


IV. — Le calcul des intégrales pour un nucléon lié. 


.. GÉNÉRALITÉS. — Le potentiel spin-orbite (111.34) s'exprime par une : 
intégrale directe (IIT.28) et une intégrale d'échange (11.31). Le calcul | 
de ces intégrales est considérablement compliqué par l'intervention du 
principe de Pauli dans les états intermédiaires, qui fait apparaître le 
domaine compliqué Q défini par (Il.16). Il est avantageux de ne pas 
calculer explicitement la matrice de réaction à deux corps définie par 


la sommation fa, ..., mais de calculer directement l’inté- 


grale dk | d'g, -.., en metlant à profit les conditions d’invariance 
qui fixent la forme (111.28) ou (IIL.3r) du résultat. 
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CALGUL DE L'INTÉGRALE DiRkcre. — La méthode que nous avons mise 
en Jeu ramène l'intégrale directe (III 28) à une intégrale simple : 


M à - 
MP SN à — 21 + WE Col ff) 
| s IV.1) 
V, /Mc\2 SU 
— 36(1 — 27 +4) mt) el P(X)y(x. à) Pdx 


_ où la fonction b(x) ne dépend pas de l'interaction u et où : 


= : ui = 
y(x/3) = — FA u(2) (EV.2) 
avec : 
map. ([V.3) 


L'intégrale est donc une fonction du rapport du moment de Fermi f 
au moment caractéristique y du potentiel. 

Eu effet, nous pouvons prendre pour variables le moment ps du 
nucléon } et le transfert de moment eg Nous évaluons l’inté- 
grale sur k, d'abord, en tenant compte des limitations imposées 


par (IL.16). On a : 


ne 3 me 5 pus) 
Ho D fes ef, de [T. avs 


PA fine 
lé —1> 


: ie TEA £ 
L'intégrale en k; peut se calculer ; on prend £ pour axe polaire. On 


trouve : 
dk; — — 
fe — s —=9(z, ki f) 
ONE (Er H).7 
Val >r 
avec : 
: > — > et 
| EUX d = _ /2,2 RS AU ES 
pe, hf) =) [(ki.s, MORE ER 
+ TAC 
È 2ki.z + 2 
+ 2% 2k;.s + 22) Los - (IV.5) 
"à 2(ki.z + fz + z?) 6 
| a 
f + gt(2k, 5 + 2f2 + 2?) | 
; siz <2f 
F 2 
ri — a SATAER 4__ 2,2 kicz + 2 — Îz 
: p(z, Hess) [UC 2) #22 (k, z +2 JERE RME 
> > ) 
No slhie test 
SRE > af. 
LA 
L 
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1 22 


> - . 
On peut alors évaluer l'intégrale angulaire en z en RE T de 
nouvelles subdivisions de l'intervalle de variation de £. Dans le cas 
où cest le « dernier » nucléon lié, k;—=f. On pose : 


es: . (1V.6) 


La fonction b(x) de (IV.1) est alors : 


T4 


Dix) —à (1— x; Log — 


+2x(x +1)? x —2) Log 2 + Qa(=2x— 3x? + 127 + 13) (IV.7) 


SIL AT 


D(x) = 2x(x — 1)2 x + 2) Log (x—1)+ 2x(x + 1) (x — 2) Log (x+1) 
+ kr? — x24 3) Log x +22? +5, 


SAIT: 
La fonction (x) est repré- 
; sentée sur la figure 7. On voit 


qu’elle change de signe, en. 


susceptible d’être fortement 

réduite par la compensation de 

RSR RE SRE: contributions de signes oppo- 
momenrts ses. 

‘ Pour nous rendre compte de 

l'importance du principe de 

Paul dans les états intermé- 


—— Dix) avec exclusion 


-— (x) sarsexclusion 


que devient (x) quand on 


dans les états intermédiaires. 
(x) a alors pour toutes valeurs 


Les fonctions & (x) pour-un 
nuclé! 2 


éon Vié analytique de (1V.7) et a été : 


3 représenté en pointillé sur la 


Fig. 7. figure 7. 
L'évaluation précise de. 

{IV.1) demande la connaissance de la transformée de Bessel (IL. 16) du 
potentiel. Nous avons considéré plusieurs interactions (IV.2), choisies 


soit pour leur forme classique, soit pour la simplicité de leurs transfor- 
mées de Bessel. 


diaires, nous avons regardé ce - 


L 
néglige le principe de Pauli 


de æ la deuxième expression | 


4 fa 


a 
$ 


sorte que l'intégrale (IV.1) est 


€ faire Joe 
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(a) u(r)=V,e 7 Vie Ÿ Arctgi— TEST = 
Nero rire S 2t 
to) “u(r)—=V, = y()=—$ Arctgt+ Tee 
4, FN TA 2 
Q a(r)}=Vo(1 + E)e-# HO = RE (IV.8) 
TE: DONNE “ Ua 
(d) u(r)= Vis + 2 + )e 7 y 
Le = Li 
“() ur)=Votute * = /Fre 
u*e yt)=\/ ,le 


On peut alors évaluer numériquement l'intégrale (IV.1). 
IT faut noter que le potentiel (IV.8.d) (qui est la force tensorielle du 
2€ ordre de la théorie du méson sans aucune coupure) est hautement 


. singulier à l'origine ; aussi ce potentiel n’a été considéré qu’à titre 


indicatif, car il n’est certainement pas justifiable de l’ approximation de 


… Born, même au sein de la matière nucléaire. 


CALCUL DE L’INTÉGRALE D "ÉCHANGE. — Nous n'avons pas de méthode 


- universelle comparable à la précédente pour évaluer l'intégrale 


- d'échange (HI.31), et nous nous sommes contentés de traiter le cas 


. particulier où la forme du potentiel tensoriel est (IV.8.e). 


Quelle que soit la forme de la force tensorielle, on peut d’abord 


- réduire (IIL.31), dont l’intégrant (IIl.30) est un tenseur du 2° ordre 


en.q et X, à une intégrale scalaire en g et Æ (Appendice A.1). Pour la 


force particulière (IV.8.e), on a : 


; TRE TRE po a fee fe à ra SAje ner | 


2 
24 


on 8 8T3 Vo 


: ee (IV.9) 
1 ne + ND) — (P.Pigel | | 


. Le calcul de C, est particulièrement compliqué, mais sans difficultés 


- de principe. Nous évaluons cette intégrale pour k,—=.f en nous inspi- 
- rant des méthodes d’Euler (41). On trouve ainsi : 


af S=— + 21 — 4e) Pom GS 


"4 


3 2 (IV.10) 
= Ghr(— 2 — 21 +4 pre n(£) 10 


pu (s }est une intégrale numérique, décrite dans l’Appendice {A.Il), 


qui est fonction du rapport du moment de Fermi fau moment caracté- 


” ristique p. du potentiel. 
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V. — Discussion numérique des résultats pour un nucléon lié. 
Les RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUx. — Vu la grande sensibilité de nos 


calculs aux divers paramètres, nous comparons nos résultats à l’expé- 
rience en nous donnant une valeur expérimentale raisonnable pour le 
potentiel spin-orbite, et en voyant si ce dernier peut être reproduit par 
nos calculs avec un choix de paramètres acceptables. 

Pour un nucléon lié, l’action du terme (III.4o) produit le potentiel 
spin-orbite bien connu du modèle des couches. L'étude expérimentale de 
certains niveaux d'énergie permet d'évaluer une valeur moyenne du 
terme (IIL.40), d’où l’on peut remonter à une « valeur moyenne » a du 
coefficient a(f{r;) ; flr:). Cette analyse dépend naturellement des 
hypothèses sur la partie radiale de la fonction d'onde du nucléon #, sur 
la densité de matière nucléaire o(r;), et sur la forme précise de la fonc- 
tion a(r;), en sorté qu'on ne peut guère obtenir plus qu’un ordre de 
grandeur pour a. L'étude de noyaux composés de couches fermées plus 
ou moins un nucléon est particulièrement utile dans cette analyse. On 
interprète au mieux les données des noyaux légers ‘*O et ‘7N 


avec a & 70 MeV (1071? cm)’ (2). Notre théorie s'applique essentielle- 
ment aux noyaux lourds mais on interprète également les données 


LAR 4 


relatives aux noyaux voi-ins de ?’Pb avec a & 57 (en supposant un" 


rayon nucléaire de 1,2 A! X 101% cm). La structure en « doublets 


inversés » du modèle des couches exige que a soit positif, car dp/dr est 
vraisemblablement négatif dans la surface nucléaire. 


LE TERME DIRECT. — L'intégrant de (IV.1) est le produit d’une fonc-w 
üon b(x) (fig. 7) qui présente un changement de signe, par la fonc-« 
tion toujours positive [y(x/a)}? dont l'allure schématique est donnée * 
par la figure 8. Il en résulte que la grandeur et même le signe « 


de Cj(f;f) sont particulièrement sensibles à la valeur exacte des 


paramètres. Cependant, nous allons voir que, à cause de la compensa- ! 


CS d 


v 


tion entre les deux régions de b(x), | C | sera toujours petit et don- 


nera à a une contribution d’un ordre de grandeur trop faible pour 
reproduire les résultats expérimentaux. 


En effet, Co contribuera dans le « bon » sens s’il est positif. D(æx) est 


positif pour les petites valeurs de æ. Le cas le plus « favorable » pour 


PTT) 


obtenir C, positif et assez grand par (IV.1) sera celui où la transformée « 


de Bessel y(x/«) contient surtout des petits moments æ ; c’est-à-dire ! 


que la force tensorielle u/r doit être régulière et à longue portée. 


En fait, le signe de l'intégrale est gouverné par la valeur du rap- : 


[Ua 
port 2 


À: AR" 
d 


j- Nous obtiendrons une limite supérieure du coefficient C en 
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prenant f le plus grand possible. Dans l’approximation de Thomas- 
Fermi, f dépend de la densité locale par : 


f= fe)". (V1) 


Donc, dans l'expression de la surface nucléaire, f sera plus petit 
que la valeur correspondant à un noyau uniforme (Voir toutefois $ 3). 
Nous obtiendrons une limite supérieure de C, en prenant d’abord la 
valeur de f correspondant à un noyau uniforme de rayon 1,2 
A'5 X 10!° cm, ce qui donne f— 1,27 X 10! cm, 

Le tableau III montre le terme direct de a (IV.1) calculé pour les poten- 
tels (IV.8. a,b,d,e). Les paramètres des potentiels Vs, , x, ont d’abord 
été choisis pour reproduire des potentiels de la littérature. 

Le potentiel exponentiel (a) est celui de Jastrow (41): 
ef iD%-10 Pic Vi= 508 MeV. y—=0,875: 


T 
: 
Le potentiel de Yukawa (b) est celui de Hall et Powell (31) : 
5 — 1,529 10715 cm Vos, MeV 471,20. 


Le potentiel de la théorie du méson (4) est celui de M. Lévy (53), 
- dont on a supprimé le cœur dur : 


—,/0 SE07L CM Vi = 1,13 MeV NT 


I 

FE 

Le potentiel (e) n’existe pas dans la littérature, mais, nul à l'origine, 

il ressemble au potentiel tensoriel calculé numériquement par Garten- 


haus (27). et nous ajustons les constantes de façon à reproduire approxi- 
mativement ce potentiel : 


I 


 —0,)07:10 !* CM Vo —= 46,2 MeV XL = 1. 


Fe 


Tous ces potentiels sont encore à trop couite portée (en d’autres 
termes, contiennent encore trop de hauts moments), et donnent une 
une contribution a; à a qui est négative donc du « mauvais signe ». 
Nous avons également dans le tableau III calculé a, en négligeant leprin- 
» cipe de Pauli dans les états intermédiaires, afin de nous rendre compte 
de son importance. Nous voyons que l'effet du principe de Pauli est de 
» diminuer | a, | sans influer en général sur son signe. 
| Le signe de a; est celui de l'intégrale ([V.1), et nous pouvons espé- 
rer obtenir le « bon signe », positif, en augmentant suffisamment le 
* rapport f/y., soit en augmentant 1/4, soit en augmentant f. 

; Nous avons d’abord recalculé a; dans le tableau II en augmentant 
- quelque peu la portée 1/4 du potentiel. On arrive ainsi à rendre l'inté- 
. grale positive et, de plus, la présence du facteur 1/4° dans (IV.1) 
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contribuerait à accroître la grandeur de a;. Malheureusement, une 
force tensorielle raisonnable, rendant compte en particulier des pro- 
- priétés du deuton, voit sa grandeur V, décroitre très vite quand sa por- 
tée 1/y auginente. Or (IV.1) contient Vi en facteur. Nous avons estimé 
la variation de V, avec 1/4 pour le potentiel de Yukawa (b) d’après les 
calculs de Feshbach et Schwinger (8), et pour les autres interactions 
nous avons fait varier quelque peu arbitrairement V, dans le même 
rapport. On voit dans le tableau IT que, si on arrive à rendre a, positif, 
ce dernier reste trop faible d’un ordre de grandeur, sauf pour une por- 
tée de potentiel considérable, difficile à admettre (*). 

Le moment de Fermi f dans la surface a déjà été surestimé par rap- 
port à sa valeur dans l’approximation de Thomas-Fermi. Une étude 
d’autres modèles pour la surface nucléaire va maintenant nous montrer 
qu'on ne peut aller beaucoup plus loin dans cette voie. 


La STRUCTURE DE LA SURFACE NUCLÉAIRE. — Pour augmenter C, et 
partant a, nous avons vu qu'il faut introduire un moment de Fermi f 
aussi élevé que possible dans la surface nucléaire. Au $ précédent, 
nous avons pris f dans la surface nucléaire égal à sa valeur 
dans les régions de pleine densité, le surestimant déjà par rapport à sa 


* valeur (V.1) dans l’approximation de Thomas-Fermi. 


L'approximation de Thomas-Fermi est à la base de notre méthode 
de calcul d’une matrice de réaction modifiée 6;; en chaque point, etil 
n’est guère cohérent de s’affranchir ici seulement de cette approxi- 
mation. Cependant, à titre indicatif, nous pouvons essayer d’autres 
descriptions de la surface, pour tenter d'augmenter suffisamment fe 
Nous allons voir d’ailleurs que ce sera vain. 

Le moment de Fermi local apparaît dans nos calculs par la fonction 


- de corrélation (INI.22). Nous avions alors évalué cette fonction dans le 


modèle de Thomas-Fermi, mais, plus généralement, cette fonction de’ 
corrélation est reliée à l'énergie cinétique par nucléon. Si on 


» appelle (2M/%°)f, la densité d'energie cinétique relative aux déplace- 


] 


_ ments le long de Ox : 


Sr 22 > 
= 4 DH) br), (V.2) 
Y5 ’ 
on voit que la fonction de corrélation s'écrit, au premier ordre, 
A 4 
enr; —r;j: 


(*) En fait, une force tensorielle récemment proposée (26) a une 
portée encore plus courte (1/4 — 1,362 10? cm pour les états pairs ; 
1/u — 0,893 10—!3 em pour les états impairs) que celle de Hall et Powell. 
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Il en résulte que la fonction de corrélation n'est très différente de 
celle (IIL.22) de Thomas-Fermi que si les énergies cinétiques moyennes 


2M t : ; : £ 
par nucléon +; — diffèrent beaucoup de celles d’un gaz de Fermi. 


LE MODÈLE DU MUR INFINI DE POTENTIEL. — Le modèle de Thomas- 


Fermi supposait que le potentiel nucléaire moyen ne variait pas trop” 


vite dans l'épaisseur de la surface. Nous considérons maintenant 
l’autre extrême : un potentiel moyen constant dans un certain volume, 
et limité par un mur infini de potentiel. Ce modèle a été traité à une 
dimension, ce qui suffit si on néglige les effets de courbure. 

Les fonctions d'onde normalisées à l’unité dans l’unité de volume 
sont alors de la forme : 


1/2 sin ce" +" (V.4)4 


la surface étant prise pour plan yOs sur lequel les fonctions 


. < . 
d'onde doivent s’annuler. Les vecteurs X occupent un hémi- 


sphère S(k < f'; k, > o) de l’espace des impulsions. 
On peut alors calculer aisément les énergies cinétiques moyennes 
par nucléon : 


ete) fe sint x = eto)[1 — CE (V5). 
= i ut, ghl2fe) | r2ÿal2f 
bte) = 4 [la sine kœkt to) 3400) 4 2h] (6) 


- è 87. 
et (= [2 sin? k,æ(k, + AE 


=; t(o)[r DE Ja 2 fa) | 


où p() et (2M/%°){(œ) sont respectivement la densité et la densité 
d'énergie cinétique totale loin de la surface : 


p(co) = (2/3x?) jf t() = (2/57?) f (V.8) 
en) et 2) ité t(æ)  t(a) e 
le) of) S0nt en unités de 2e Es en unités de del É 


Nous représentons sur la figure 9 les énergies cinétiques moyennes 
ar nucléon en foncti “di l 1 
P en fonction de la distance æ à la surface. Il apparaît dans 


1 


(V7) 


L 


t 
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là surface une anisotropie importante dans la répartition de l'énergie 


4x) 


inétique entre les diverses directions. Cependant l'énergie totale G) 
e(æ 


t 


s’écarte peu de la valeur ue . Notre calcul de l'amplitude de réaction 


fait apparaître tous les nucléons de la matière nucléaire, et nos 
résultats dépendent surtout de n . Nous voyons donc que le modèle 
extrême du mur de potentiel infini ne fait pas apparaître dans la 
surface des énergies cinétiques par nucléon beaucoup plus élevées que 


celles existant loin de la surface. D'aprèsle tableau [Ton peut espérer des 


t,(x)/p (x) 
TFtx/]2 : 


potentiel IV Bd) 


É(X/p 1x) 


potentiel 
pes sinçulier 


É 1 2 3 4 2Fx 


Fig. 8. Fig. 0. 


résultats acceptables pour le terme spin-orbite seulement en augmen- 
tant le rapport (/f/w) par un facteur au moins de l'ordre de 3 (°), où 
f est le moment de Fermi local. Cela signifie que nous aurions besoin 
dans la surface d'accroître l'énergie cinétique par nucléon d’un 
facteur 10. Le modèle du mur infini de potentiel est impuissant à nous 
fournir ce facteur. 


, 


Les HAUTS MOMENTS DE LA MATIÈRE NUCLÉAIRE. — Continuant notre 
recherche d’impulsions élevées dans la matière nucléaire, afin de 
redresser le signe de a, nous allons recalculer ce dernier non plus 
dans un gaz de Fermi dégénéré mais en supposant une distribution 
d'impulsions présentant une queue vers les hautes énergies (7). 

L'existence de ces impulsions élevées est attestée par divers phéno- 
mènes : effet photo-nucléaire, absorption des mésons par les noyaux, 
réactions de « pick-up » des deutons, diffusion quasi élastique des 
protons, production des mésons dans les collisions proton-noyau. On 
peut rendre compte de ces effets en supposant une distribution des 
quantités de mouvement de la forme (10). 


(2 I 
AFTER Ne 


(*) Dans le tableau IT, nous avions tenté d'augmenter {1/y) plutôt que f: 
Augmenter f est encore moins favorable à cause du facteur (1/u6f) de (IV.1). 
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où (4282/2M) — 18 MeV, au lieu de la distribution de Fermi : 
Glhr fs) sir < 66 BE Jp fe (V.ro) 
Le succès d’une telle tentative n'aurait d’ailleurs qu'ase es indi- 
cative. Dans la théorie de Brueckner, la « fonction d onde modèle . est 
une fonction à particules indépendantes dans un potentiel moyen et ne 


. - / , = » = ? 
contient pas encore les impulsions élevées qui n apparaissent qu après 
l'introduction des interactions. On ne peut plus tenir compte convenar 


: : de 300 MeV 


blement du principe de Pauli dans les états intermédiaires si la « fonc- 
tion d’onde modèle » est déjà modifiée par les interactions, É 

Pour tenir compte des impulsions élevées, nous nous limiterons 
donc à un modèle très simplifié : nous ne tiendrons pas compte du 
principe de Pauli dans les états intermédiaires et nous nous conten- 
terons de sommer la matrice de réaction non modifiée sur la distri- 


ge re 
bution (V.9) du moment k; dans la matière nucléaire en supposant que 
cette distribution est encore réalisée dans la surface. Nous reprendron: 
alors le calcul (IV, $ 2) en remplaçant la distribution (V.10) par (V.9 


et en négligeant le principe d'exclusion dans les états intermédiaires 
L’équation (IV.4) devient : 


> ES e 
: k Hu 2 . fut}? ne 
CC == 3 Je. on RAA : ; 
k 0 fee fa k; er té + CCE FE a Frs | (V IT 


Wa 
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+. Z > is 4 > 5 
L'intégrale en k; se calcule aisément en prenant £ pour axe polaire. 
. . . Ra = . 
Puis, on intègre sur £, en prenant k; pour axe polaire. (IV.1) garde la 


même forme, mais la fonction (x) est remplacée par : 
Ve - re 42? + E?— 7 (2x + 1)? + et 
b(x)—=#— 2e Arc cotg ———— —2x Log Es (V.52) 
On a posé 28/k;— ec; f est remplacé par k; ; « est remplacé par u/2#:;. 
On a fait le changement de variable x — £/2k:. 
La fonction (x), comme (x), change de signe dans l'intervalle 
de variation de æ. Aussi l'effet de compensation subsiste-t-1l. Nous 
avons représenté la fonction (x) pour une énergie cinétique du 


nucléon : de 36 MeV, valeur raisonnable pour le « dernier » nucléon 


” 


lié. Alors k? — 222. La fonction db,(x) est représentée en trait mixte sur 
la figure 7. 

Nous pouvons alors calculer a;, en évaluant numériquement l’inté- 
grale (IV.1) pour les diverses forces tensorielles déjà considérées. Les 
résultats sont consignés dans le tableau III. On voit que l'introduction de: 
hauts moments dans la matière nucléaire entraîne presque toujours un 
signe correct pour l'interaction spin-orbite, mais, ici encore, l'ordre de: 
grandeur reste trop faible. 


Le TERME D'ÉCHANGE — Le terme d'échange a, a été calculé par (IV.12} 


- pour le potentiel (e) (genre « Gartenhaus »'. On a tenu compte du 


principe d'exclusion dans les états intermédiaires. Les résultats figu- 
rent dans le tableau IL. Il y a une compensation entre des contributions 
de signes opposés à a., en sorte que le terme d'échange est faible ou 


- négatif et ne fournit pas non plus d'interaction spin-orbite convenable. 


VI. — Le potentiel spin-orbite à haute énergie 
(300 MeV). 
: Générazrrés. — La forte polarisation (8, 9, 12, 52, 56) observée 


pour les nucléons de haute énergie élastiquement diffusés par des 
noyaux. s'interprète usuellement comme étant due à un terme spin- 
orbite dans le potentiel optique (22, 23, 34, 50, 63, 64). La détermina- 
tion précise du potentiel optique par une analyse des résultats expéri- 


* mentaux est un problème difficile et ambigu, et, en particulier, la 


grandeur du terme spin-orbite est un paramètre mal déterminé expér- 


mentalement. Il semble cependant que le terme spin-orbite à haute 
‘énergie doive être du même ordre de grandeur que celui qui explique 


le modèle des couches. On trouve dans la littérature .des chiffres. 


auxquels correspondraient pour notre paramètre a des valeurs autour 


de 4o MeV (107** cm)’. Des valeurs un peu plus faibles pourraient éga- 
lement convenir. 


LA & 


er 
É 
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A haute énergie, on s'attend à ce que l'amplitude de collision nucléon- 
nucléon soit peu modifiée au sein de la matière nucléaire. Il serait 
donc possible de déterminer le potentiel optique directement à parür 
de la matrice S du problème à deux corps, sans hypothèses plus 
précises sur le potentiel nucléon-nucléon, et ce problème a été effecti- 
vement traité avec un certain succès pour le terme spin-orbite par 
divers auteurs (2, 44). 


Lorsqu'on prend pour point de départ un potentiel nucléon-nucléon, 
on peut prendre la matrice S du problème à deux corps comme inter- 
médiaire de calcul (67). Ceci implique l'hypothèse que la matrice S 
n’est pas modifiée au sein de la matière nucléaire. Le potentiel dont on 
part doit également rendre compte de la diffusion et de la polarisation 
nucléon-nucléon. Les potentiels que nous avons considérés ici ne sont 
pas satisfaisants à haute énergie pour le problème à deux corps. En 
particulier, des forces tensorielles peu ou pas singulières à l'origine, 
sans cœur dur, conduisent à des polarisations nucléon-nucléon trop 
faibles (30). Aussi nous n’attendons pas d’accord quantitatif avec les 
résultat expérimentaux à haute énergie pour les potentiels tensoriels 
précités. 

Nous allons néanmoins étendre nos calculs à la diffusion de nucléons 
de 300 MeV dans le but essentiel d'estimer le rôle du principe d’exclu- 
sion dans les états intermédiaires, et de voir dans quelle mesure on 
peut le négliger, comme on le fait souvent. Nous allons donc calculer 
dans notre modèle une amplitude de diffusion (que nous savons peu 


réaliste), en tenant compte ou non du principe d'exclusion dans les 
états intermédiaires. 


A haute énergie, on s'attend à ce que le terme d'échange soit beau- 
coup plus faible que le terme direct, pourvu que le potentiel ne con- 
tienne pas de trop hauts moments. En fait, c'est bien ce que nous avons 
trouvé pour les amplitudes de réaction non modifiées du chapitre VE, 


quand le potentiel n’était pas trop singulier. Nous allons donc nous 
contenter de calculer le terme « direct ». | 


CaLouL DU TERME DIRECT A k, — 3f. — Nous reprenons le calcul 
du chapitre IV, $ 2, pour un nucléon incident de moment ky= aa 


Re : 
LHatétieur du noyau (ce qui correspond à une énergie cinétique 
H2k° 


y © 300 MeV). La valeur précise 3f simplifie les calculs. Nous nous 


intéressons maintenant à un problème de diffusion ; nous désirons l'am- 
plitude complète de collision qui inclut une partie imaginaire : la 
formule (IV.4) est encore valable, mais il faut introduire dans le déno- 
minateur une petite partie imaginaire négative — ce. Les formules 
(EV.5) sont encore valables, mais il faut donner aux logarithmes 
les déterminations appropriées : les logarithmes ont leur valeur prin- 
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cipale quand leur argument est positif et il s’y ajoute — #x quand leur 


argument est négatif. 


La formule (IV.1) est encore valable, mais maintenant d(x) est 
donné par : 


+ = ai—Rar—Ëx—i) Log (æ+2) 
3e er) Log (@+3)+(Eat—at+an) Log (3—x) 


I 16 
CRE 
29 ET 


. I I 2 
RES CE : 
+ 3e FL 2 «) SOL ET 


—x)(x+ 
+ Ê Di — x? + 24 + 2) nes 
HSE Log ET — Eat int Potit Le 
= 5 7 2 5 7 2 
+i(—imtrla-ix sl} X) STD 2 
Re 2 A 0 T+I 
d(x)— 7% + 9 +2œ+ 5) Loge 
PEAR PIRE UE 8 æ—T 
+ ( Ru . douce 
2 SEE RUE 5 : 
mer Log ee Rene STE 
(VI:1)} 


Les fonctions Re D(x) et 2 Im (x) sont représentées sur la 
_ P 


figure 10. Si on néglige le principe de Pauli dans les états intermé- | 


diaires, Re d(æx) est donnée, quel que soit æ, par la troisième expres- 


: sion (VLi1)eton a: 


» In dx)=r(— À +) si DELA 
3 Im d(a)=r(—Éat+Pa-Êxt;) SD (VI2) 
; Im Dix) 0 si DES) 


Re P(x) et - Im d(x) sont représentées, quand on néglige le principe 


. de Pauli, en pointillé sur la figure 10. On voit que l'effet du principe 


d'exclusion est encore relativement important sur la partie réelle 


| de P(x). 


EE 


r934 BERNARD JANCOVICI 
“ 

Discussion. — Nous avons évalué le coefficient a; dans le terme 
spin-orbite en effectuant numériquement l'intégrale (IV.1) pour les 
potentiels déjà considérés. Les résultats sont dans le tableau II. 


Le potentiel spin-orbite ainsi obtenu est complexe. Les résultats 


dépendent de la force tensrielle envisagée, mais sont moins sensibles 
aux détails de cette force qu'ils ne le sont à basse énergie, tant quon 


considère des forces peu singulières à l’origine. Ceci provient de ce n 


que, à haute énergie, tous les moments relatifs mis en jeu sont du 
même ordre de grandeur. en sorte que les résultats dépendent que de 
l'amplitude de collision à haute énergie ; or, cette dernière a la même 
allure pour toutes les interactions peu singulières que nous avons con= 
sidérées. 

Les résultats semblent être trop faibles en grandeur. Mais cela n’a 


rien de surprenant puisque nous avons employé des potentiels mal 
adaptés aux hautes énergies. Un résultat qui pourrait avoir plus de w 


sens est l'importance encore appréciable du principe d'exclusion, même 
à 300 MeV. La partie imaginaire du potentiel spin-orbite est pratique- 


ment la même que sans principe d'exclusion. Par contre, le principe. 


d'exclusion semble pouvoir réduire la partie réelle de 30 à 50 p. 100. 
Cette importance du principe d’exclusion est liée au fait que, quelle 


que soit l’énergie du nucléon incident, le principe de Pauli continue à . 


interdire les petits transferts de moments g — k entre l’état initial et 
l'état intermédiaire : or, pour des potentiels pas trop singuliers, ce 
sont précisément ces petits transferts qui interviennent dans la trans- 
formée de Fourier du potentiel, et qui contribuent le plus au terme du 
deuxième ordre de l’amplitude de collision en avant. Il est vraisembla- 
ble que pour des potentiels plus singuliers, le rôle du principe de Pauli 
serait moindre. 

La parte réelle et la partie imaginaire du potentiel spin orbite, pour 
toutes les interactions (sauf (d)), sont du même ordre de grandeur et 
de signes opposés. Ce résultat est en accord avec le potentiel spin-orbite 
complexe proposé pour expliquer la diffusion aux petits angles de pro- 
tons de 300 MeV par le carbone (33). 


VII. — Discussion et conclusions. 


Résumé. — Nous avons calculé le potentiel spin-orbite agissant sur 
un nucléon, en supposant que les forces à deux corps dépendantes de 
spin sont du type tensoriel. Nous nous sommes servis, comme intermé- 
diaire de calcul, de l'amplitude de réaction relative à la collision de 
deux nucléons. Le potentiel spin-orbite ainsi calculé est trop faible. 


Nous avons tenu compte de plusieurs effets importants : la modifica- 


tion de l'amplitude de réaction au sein de la matière nucléaire par 


PRE 
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l’action du principe de Pauli dans les états intermédiaires diminue 
encore le potentiel spin-orbite ; l’antisymétrisation entre le nucléon 
considéré et les autres fait apparaître un terme d'échange mais dont 
l’ordre de grandeur est encore trop faible. 


L’APPROX(MATION DE BORN EST-ELLE VALABLE ? — La partie « directe » @a 
du coefficient a du potentiel (III.33) dépend de l’amplitude de réaction 
aux petits angles (IL.26). Il serait donc essentiel de savoir si le compor- 
tement de cette amplitude à basse énergie ressemble effectivement à 
celui calculé ici par la deuxième approximation de Born. En ce qui 
concerne l’amplitude de réaction nucléon-nucléon libres, obtenue sans 
principe d'exclusion dans les états intermédiaires il est certain que 
approximation de Born n’est pas valable à basse énergie. En particu- 
lier, l'existence d’un état lié pour le deuton implique pour l'amplitude de 


réaction la présence d’un pôle à basse énergie (2), que l’approximation 


: 


de Born ne reproduit pas. (*) Mais nous avons vu que le potentiel spin- 

orbite calculé reste trop faible quand on travaille avec l'amplitude de 

réaction modifiée au sein de la matière nucléaire. Nos résultats dépen- 
dent étroitement de la validité des méthodes de perturbation au sein de 

la matière nucléaire. Les travaux récents inspirés de la théorie de 

Brueckner (13, 70) tendent à réhabiliter la méthode des perturbations 

pour les problèmes de structure nucléaire. Mais la plupart de ces tra- 
vaux ne concernent que les forces centrales. Nos résultats restent subor- 
. donnés à la preuve de la validité des perturbations. 


> LEs FORCES TENSORIELLES SINGULIÈRES. — Avec nos approximations, 


* l'emploi d’une force tensorielle très singulière ne fait qu'empirer les 


choses. En fait, l’approximation de Born n’est certainement pas valable, 
même au sein de la matière nucléaire, pour un potentiel aussi singu- 
lier, et nous n'avons donc ici aucun résultat numérique valable concer- 
nant les potentiels singuliers. Il faudrait cependant que, même à basse 


* énergie, Le comportement du potentiel au voisinage de l'origine soit 


important, pour que l'introduction de forces tensorielles singulières 
soit susceptible de fournir un potentiel spin orbite plus convenable que 
celui dû aux forces non singulières. | , 

A haute énergie, les singularités du potentiel sont certainement 


importantes. On n’a pas pu jusqu'à présent expliquer complètement les 


$ 


polarisations observées à haute énergie, avec des forces purement cen- 
trales et tensorielles. Cependant les essais faits dans ce sens indiquent 


- que, si la polarisation est due aux forces tensorielles, celles-ci doivent 


- : LL V4 ° LA 
_ présenter des singularités ou des cœurs durs. Notre mauvais résultat 


: 


(*} Dans le cas sans principe d'exclusion, on peut obtenir des expres- 
sions explicites pour (III[.26), pour certaines formes de la force tensorielle. 
Dans le travail de L. S. Kissenlinger (44), basé sur la forme explicite, 
une erreur de calcul altère les résultats. 
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à haute énergie pour le potentiel singulier (IV.8.d) pourrait très bien 
être un effet de la non validité de l’approximation de Born dans ce cas. 
Il est d’ailleurs possible qu'il faille introduire des forces spin-orbite 
élémentaires dans l'interaction de deux nucléons à haute énergie ; mais 
cela n'implique pas obligatoirement que ces forces également existent 
à basse énergie. 


LES TERMES À PLUSIEURS PARTIQULES. — Lies théories de Brueckner 
admettent que la structure nucléaire est principalement décrite par les 
collisions des nucléons deux à deux au sein d’un potentiel moyen. On 
considère comme peu importants les processus qui mettent simultané- 
ment en jeu plus de deux nucléons. Cette hypothèse de travail a été 
partiellement vérifiée dans certains cas (3), mais la légitimité de cette 
approximation n’est pas rigoureusement prouvée dans le cas préseut. 
Autrement dit, il n’est pas certain que le potentiel spin-orbite à basse 
énergie puisse être décrit entièrement à partir des amplitudes de 
réaction (même modifiées) des paires de nucléons, telles que nous les 
avons définies. 

En fait, Feingold a montré, dans le cas des noyaux légers, que les 
forces tensorielles peuvent conduire à des « forces effectives » vecto-" 
rielles, mais qui mettent essentiellement en jeu trois particules à la fois. 
La possibilité de l’existence de tels phénomènes dans les noyaux lourds 
n’a pas été considérée ici. Ces expressions n'apparaîtront qu’en tenant 
compte des termes de 8;; qui ne conservent pas l'impulsion. 

Notons toutefois que, si les forces spin orbite étaient dues, à basse 
énergie, à l'interaction simultanée de trois particules, on aurait là une 
situation radicalement différente de celle qui existe à haute énergie, où 


le potentiel spin-orbite est presque certainement la résultante d’effets 
à deux corps. 


Conczusion. — Si l'interaction spin-orbite calculée à partir des forces 
tensorielles dans notre modèle n’était pas modifiée par l’un des effets 
que nous venons de passer en revue, il faudrait en conclure que les 
forces tensorielles ne suffisent pas pour rendre compte de la force spin- 
orbite, et qu’il existe, même à basse énergie, une force spin-orbite élé- 
mentaire du genre ([.1) dans le potentiel à deux corps. Nous présente- 
rons donc ainsi nos conclusions : 

Si la deuxième approximation de Born, à basse énergie, au sein d'un 
noyau de densité normale, est valable pour la partie linéaire dans les 
spins de l’amplitude de réaction modifiée à deux Corps ; 

Si le rôle de singularités dans la force tensorielle est peu important 
à basse énergie : 

Alors les forces spin-orbite effectives nécessaires pour expliquer le 
modèle des couches semblent ne pas pouvoir résulter de processus ne 
mettant en Jeu que les paires de nucléons et les forces tensorielles. 

La possibilité demeure que les forces spin-orbite soient dues à des 
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effets des forces tensorielles mettant en jeu plus de deux nucléons à la 
fois. 


Sinon, il faudrait admettre, à basse énergie, l'existence de forces 
élémentaires spin-orbite pour chaque paire de particules. En fait, un 
travail récent sur le problème à deux corps (62) fournit des arguments 
solides en faveur de l’existence de telles forces. 
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APPENDICE A.I 


Nous voulons ramener à une intégrale scalaire (II.31) dont l'inté- 
» grant est le tenseur du 2° ordre en g et k (IIL.32). On a : 


— gx kiCko f) = 


ee > > —+ 
HP JL. 4h Joda À Lg x (g — Am 


= (A.Lr) 
> > > > — > > —> > > —+ 
Lx (g—K)1g.(q — me +[kx(g—#)g.(7+4)ms À | 
avec : 
alla Editos) 
PR (AL) 
Ig—R® lg+kf 
u(lg—#1) EE) 
u(|qg—#K #2 JU] ÿ 
er — (A.L3) 
|g—kl® 1g+k/|? 
rer > _ulla+#i) 
u 'UR 2 a u € | 
UE _ 7 2 Er + (AT.4) 
kg—k® Ig+klalg+kl 1g+kP 
> î 
Seule la composante le long de g X k; de l’intégrant de (A.VI 1) con- 


- tribue au résultat. On a donc : 
GX EM =gx [dk [dy — Em, 


A.I.5 
GX fan, faq.Bm, | T9 


- Ge . . . 
* On a gardé seulement le terme pair en q, car le domaine d'intégration 


sur G, Q, est symétrique par rapport à l’o’igine et 77, est pair en q. 
> > > > > > 
—GxP= [ex | dx og. a — Dm 
2 eee ec ler 
= D'ALLAE gx q)A(q — A)ama Ÿ (ALT) 
8 


> —> = Fi I 
= (— Jayrhi,,, Ÿ Tate ii) 2 
- où les indices grecs désignent les composantes cartésiennes des vec- 


; : à — 
* teurs. En identifiant les coefficients des composantes identiques en g 
dans les deux membres de (A.I.6) on obtient : 


. ee jé (EX DAQ— hima=—assge (ALT) 
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où £,2,— + 1 si a£y forment une permutation cyclique paire, 
(= — 1 si «By forment une permutation cyclique impaire, 
o autrement. 


soil 


Multipliant les deux membres de (A.VI.3) par —<,4.;, et sommant 


sur les indices, on trouve : 
É gp > > > —> 
2kid; a > | d3k; | dÿq(k X q) (1 FT js, kim 
28%" À 


= fer, fee xDxG-BiRm {AIS 


à Rs + > > ., 
= for, [AE DE. À Pair, 


où on a ainsi utilisé le fait que m;: est pair en g, en sorte que (A.I.6) « 


devient : 


> > —> — — 


> — 
> — exk) [ e x | 
GXÉ Mae | a8k; |] Bgi(k.gKki.q)—(Ki.k)q?lms. (AL-9) # 


On démontre de la même façon que : 


GE fat, Jar + Bis 
= GX) E [dk [dl R-7) — Re Bge | (A 110) 
HR 29) RE D). 

En portant (A.1.5), (A.L.9) et (A.I.10) dans (A.L.1), il vient (IV.9). 
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APPENDICE A.II 


Nous calculons l'intégrale d'échange (IV.9) 
pour £,— f. 


=> 
Pour une valeur donnée de X, on a : 


> — ET 
K — k; Fu ke. 


Le domaine d'intégration sur qg, Q, se 


compose de la pete exlérieure aux deux sphè-. 


L 
| 
| 
| 


res de centres + K et de a on f. Ce domaine 
est de ou autour de K (fig. 11). 


Le domaine d’ intégration sur est la sphère S ayant le vectour 
pour diamètre. 
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(IV.9) s'écrit : 


487 4VE$s 
— 9 


GP) = (AI) 
avec : 


és 
I © fa ra (UE) 
mx fax /dye + 
à J,Pk Jdye Pen 


Are ï PL > >> > > —+ 
DR + [+ SIG. 9) — (9). 9) — Hg] | 
les moments X, g, K dans M étant maintenant exprimés en unités de f. 
— 


, . . : Er 
Nous effectuons d’abord l'intégration angulaire sur g, en prenant K 


pour axe polaire. Il est commode de définir À par les longueurs k etK, 
en sorte que : 


pe 1+K 
EC — 2 f dkk |,dKk 1e dqqg1(K) 


; (A.IL.3) 
+2 L dkk Je dK J 2 d7aguK) 
avec : 
Lee 
ge À CRE) [+ À] 
ses (—K4—2(k2+ 1)K243(42— 1 ))(K2+ q2— 51) (A.IL.4) 
+ GK —2(A22 1 )KE— (RE )N(RE + g—1)] | 
et : é 
| —Ê qe45r) ( 
-JAK)=e À Kg }2(—K?+42+1) 
+ AP + A] EE (—Ki—2(k2+ 1)K2+3(k2— 1)2) (A.IL.5) 
re ne (3K2 — 2(k2+ 1 )K2 — (k2— 1) ] 
. On pose : | 
LR g=2x k? + q—2y (A.IL.6) 


et on calcule les intégrales (A.II1.3) avec les variables K, x, y. Nous 
: effectuerons d’abord l'intégration en K. Avec les anciennes variables, 
- les frontières des domaines de variation de g sont définies par 
q—=V 1 —K et g—1+K. Les frontières de K sont définies 
par K—:1—#ket K=\ 1 — 42. Enfin kÆ varie de o à 1. Si on veut 
intégrer d’abord en K, il apparait des régions en k, q, selon les posi- 
tions relatives des nombres Ÿ 1—q,q—1,1—%, V 1—4?, ko, a: 


mue 0 TL SIT Ne ET TS 
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Ces régions sont limitées par des courbes, qui, dans les variables x, y, # 
* sont les paraboles et les droites : 


pP— y—x—=0 | 
a —hy +4 —=0o 
T—0 À 
pP— y+rx=e({ Ho 
T+y—0 
x+y—=o )}" 
Ces courbes et les régions qu’elles limitent sont représentées sur la 


figure 12. ë 


22 
| 


Jn 
8 ou og 


Fig. 12. 


* 


On appelle les primitives de g, et €a : 


| GK = | gi(K)dk, 
# GR) = [y (K)dR. SSSR 
On a alors : et 
M = | [dxdyG(x, y) (la 
où : " ; 
Gi(V/1—2Æ) dans les régions Let IL 
EE 2 1—q) Les 
2é(R SE NW 24 
GG y)= À + Gigi) - I. } Alim 
+ G(ÿ1—R) mi | 22e 
— Ga(4 — À) IE ES 
7; : 7 En >> k) | ® N à Me 


On effectue les intégrales en æ. On trouve ainsi : - 


LEA à dyNG) | 
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N(y)=Ny)=e Pr | (1 y} — (4660/3815)? —(272/815 y 


+(176/105))+y#—(118/109)ÿ9—(272/315)y2+ (1 136/315)y 
—(176/105)+((16/35 y4—(16/15}ÿ%)(1A/y) Arg th\/y 
+(—(8/15)y +(8/35)) Log (1—y) + (LG) EC (0944/9457? 
— (1 541 945)y +21 1/135)) + (BY — (17/15) + 38 — (1 4/O)u 
— (62/15)72+(529/105)y—(211/133)] ! Si 0<y<L1 


N(y)=N(y)=e Cr | (512/735)K7+ ((832/525 y —(1 448/525))K5 


ou: 


K—V/1—yte y rs k=Vayp q=Vayt Q=rtVy—i 


où : 


(y, = 046/21)97+(—4y +(16/15))g5 + (62/9 y? — (28/9)y)4° 


+ ((8/315)y? — (230/63)y +(334/105))K$+(y—1)(—(26/35)4? 

+ (2/7)y —(22/105))K+(y— 1((3/35)y?+(4/21)y — (8/35) 
(2/4 — 1)(are tg VETTET —1— Arc tg (11/3 — Û )) 
—(512/735)07+((576/175)y + (8/25))Q5—Q1+(—(1 352/315)y° 
+ (H45)y) 9° +((213)y +(8/13)Q%+(—(92/105)7+(4/15)47)Q 
—(4h4/245)k74((124/175)y — (64/35) kS+k4+(—(16/105)7? 
+ (16/45)y)k3+(—2y+ (8/15) 424 (—(16/35)y%+ (16/19 y?y# 

+ (16/20)q7+(—4y +(6/15))g5+((62/9)y°—(28/0y)q° 


+48) —(43)y")g —Q6/245)y7+(r24h175)y$— (1 S08/525)y$ 


+ (1123/315)y#+(8/7)y—(100/63)y?—(4 034/1 575)y 
—(1 628/1 225)—(2/\y)[(—{8/35)y#+ (8/15 y°) Arg th (1/4) 
+(—(46/105)ÿ4+(2/15)4%) Arg th (V/y/(1+V/y—1))+((2/8)g4 
—(2/3)49) Arg th W/y/(2y —1)+(—(8/35)y#+(8/15)y°) 

Arg th V2— y| +(—(8/15)y+(8/35)) Log (y(y —1)*?/2) 
+ (2/02) —(16/63)K°9+(— (16/15)y+(128/105))K7+(—(16/15)5? 
+(62/15)y—(28/15)K5+(y — 1 4/9)y?+(16/9)y —(8/0))K° 
(14/3) y —1 PK + (16/63)0%+-(—{128/105)y—8/105))}Q7+(4/9)Q5 
+ (8/5)y205—(4/3)yQ%+((4/3)y? —(16/15)y+(16/35);07 
—(8/189)4%+((32/105 )y —(16/35)k7+(4/9))k8+(—(8/15 4? 
+ (64545 — (4/3)yhs + ((4/3)y2 — (16/15)y + (16/85) 
—(8/27)9°+((82/31)y —(8/21))q7+(— (82/15) + (16/15)y)q$ 
+ (8/189)y°—(32/105)y8+(104/105)y7+(68/45)y$+(4/3)y5 
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C'EST 


Ny=Ny)=e F8) Pay, Ve —3) — Pays V2y)] 


+ (Bye —(418)g0)g + G/8yE + (4/8) NN) 
Argth (V/yig)+(/2/82)—(8/27)9° + ((82/21)y —(8/21))q7 
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La fonction N(y) ainsi définie est représentée sur la figure 13, pour les 
deux valeurs (f?/u?)—0,5 et (f?/u?)—1. L'intégrale (A.Il.12) est 
alors effectuée numériquement. 


2 
La fonction Wly) pour deux valeurs de L 
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ÉTUDE THÉORIQUE ET EXPÉRIMENTALE 
DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA 
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par Jacques-Micnez WINTER 


CHAPITRE PREMIER 


Introduction générale. 


Depuis un certain nombre d'années, la spectroscopie des radiofré- 
quences a pris un grand développement, en particulier en ce qui concerne 
les résonances magnétiques dans l’état fondamental des atomes. Ces 
résonances sont en général des transitions dipolaires magnétiques. Elles 
obéissent aux règles de sélection AJ = 1,0, Am—+# 1,0, J étant le 
moment angulaire total de l’atome et zn la projection de ce moment sur 
le champ magnétique statique. Des expériences plus récentes ont mon- 
tré que l'on peut observer des résonances n’obéissant pas à la règle de 

sélection Am —#+# 1,0 (1) (14) (25) (29) (32) (37). 

Il nous a paru intéressant de faire une étude théorique et expérimen- 
tale du problème de la forme des raïes de résonance, que ce soit les 
résonauces habituelles Am — 1, ou les résonances « multiples » Am>> 1. 

Le premier travail que nous nous proposions était de reprendre l'étude 
théorique de l'influence d’une perturbation oscillante sur les sous- 
niveaux d'un état atomique. L'existence de résonances multiples nous 
montre que l’on ne peut se borner à un calcul de perturbation à l’ordre 
le plus bas si l’on veut calculer les probabilités de transition. Nous 
avons déjà traité ce problème dans le cas où le système comportait trois 


« (1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue le 
19 mars 1958 devant la Commission d'examen. 

= (2?) Le texte intégral de cette thèse fait l'objet du microfilm n° 38809 au 
Centre de Documentation du C. N. R. S.,, 15, quai Anatole-France, 
Paris-7e, 
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niveaux (7) (9). Un traitement plus général a été donné par H: Sal- 
wen (41) (On peut également citer le travail de Hack (2#)). Nous avons 
repris la théorie en envisageant : 


10 le cas où le champ oscillant est un champ tournant ; 
2° le cas général ; 
30 le cas où il y a deux champs de fréquences différentes; 


F4 
FA 


L'étude plus approfondie de: cette question nous:a permis de prévoir , 


l'existence de résonances multiples pouvant exister pour un système 
atomique n’ayant que deux niveaux (Am —1) : plusieurs photons de 
radiofréquence peuvent être absorbés simultanément à condition de 


respecter la loi de conservation de l'énergie et. celle de conservation du » 


moment angulaire, 

Pour observer une résonance, il est presque toujours nécessaire de 
produire une dissymétrie de population. Nous avons utilisé la méthode 
du pompage optique (3) (16) appliquée à l'atome de sodium. 

Nous avons fait nos expériences sur une vapeur saturante en pré- 
sence d’un gaz étranger (4) (6) (8) (17) (20) (22) (27) (Dans ces métho- 
des, la concentration des atomes est très faible, ceci nous permet de 
négliger leurs interactions mutuelles). 


Nous serons amenés à étudier le temps moyen T pendant lequel 
l’atome est saumis au champ de radiofréquence, ainsique la répartition 


des temps T. Plus T est long, plus les raies seront fines comme il résulte 
de la quatrième relation d'incertitude d’'Heisenberg. Notons également 
que plus T est long, plus il sera commode d’observer des transitions 
d'ordre élevé. Nous montrerons que la valeur maximum de la probabi- 
lité de transition peut s'écrire : 


P& KwT si KT EN 
K est un terme assurant le couplage entre les niveaux résonnants 


(ce couplage peut se faire directement, ou bien par l'intermédiaire d’un 
ou plusieurs niveaux virtuels). K,, est d'autant plus petit que la réso- 


nance est d'ordre plus élevé. Pour avoir un P observable, il faut donc 


avoir un grand T. 


Il nous restera ensuite à vérifier expérimentalement les calculs pré- 


cédents. 
Ce programme de travail fixe le plan du mémoire : 


1° Etude de l'interaction entre lechamp de radiofréquence et l'atome. 
2° Calcul des formes de raies. 

30 Montage expérimental. 

-° Résultats des mesures. 


PE SU | NP TO RE PT D PE 


£ 


Los tas tm 


4 
| 
| 
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CHAPITRE II 


Probabilités de transition 
entre les sous-niveaux d’un atome 


« 


soumis à un champ oscillant. 


Introduction. 


Depuis les expériences de Rabi et.de ses collaborateurs, de nombreux 
physiciens ont abordé ce problème. En général, ils se sont bornés à 
envisager l’action d'un champ tournant. Rabi a étudié ce problème 
dans le cas particulier d’un système possédant un moment angu- 


laire J — - (38). Les calculs peuvent's’étendre au cas d’un spin J quel- 
2 


bconque, en utilisant les formules démontrées par Majorana (11) (34). 
Ce problème a été repris plus récemment à l’occasion de la découverte 
de résonances d'ordre supérieur (1)(7) (9) (14) (29) (32) (37) (41) (24). 


Signalons que Bloch et Siegert ont étudié le problème pour un champ 
linéaire (12). 


Action d’un champ tournant. 


1° SYSTÈME CONSTITUÉ PAR UN MOMENT ANGULAIRE RIGIDE J PLACÉ DANS 
UN CHAMP STATIQUE H, (sur Oz). 

Le hamiltonien s’écrit : 
FC. 1) 80 = GitoHod. 
Ce qui donne les niveaux d’énergie équidistants : 
(2.2) Ex = MgstoHo. 
| Nous ajouterons à H, un champ tournant à la vitesse angulaire w, 
perpendiculaire à Oz et d'amplitude H. 

Le hamiltonien devient : 
M3) 25% + = gro) - À — fiv: À Ho: + H, cos of], + H,; sin wél, À 
"expression dans laquelle : 
Fys — 4340: 
Posons : 


* 


J;=d, +, JE EE 
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Nous écrirons par convention À— 7: dans tous les calculs présentés 
dans ce mémoire. 
L’équation (2.3) devient : 
Er à : 
(2.4) 3e 1 | Hd, + 24e it + 27 Hief À 


Soit W(#) la fonction d’onde du système et 4,, la fonction d'onde sta- 
tionnaire correspondant à l'énergie E. 
Nous avons : 


(2.5) LOEB AU 


L'équation de Schrôdinger s’écrit : 


née 


(2.6) 


DOI AN | UE 


$ dam i 
Den de = MY om + ee m|J,i|m—1>a» 1e vais. 
(27 
754 0 ! 
+ 2 Cm | dE | m + 1 Sarre 
. I 
Etudions le cas J + - 
Nous voulons calculer la probabilité de transition entre les deux 
. I I 
niveaux Mn——-et nmn—-, 
2 3 
Prenons comme conditions initiales pour £ —o : 


(4 =) ( 


1 
2 


On en déduit : 


P(—i,5;t)=lai(oa ;( ) | 


ro 4 ps A 
Tu (uv, + He n° 4/0 — ont + FR, h 
0 —= Y;Ho. 


Si de , la formulede Majorana permet de calculer (1 1) Pt: mm, t) 


. se TI I , le DE 
en fonction de P ( et ie P(J, mum,, t) désigne la probabilité 
de transition au temps é He les sous-niveaux m; et m, d’un moment 
angulaire J. 


PTT. 
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2° SYSTÈME CONSTITUÉ PAR DEUX MOMENTS ANGULAIRES Î ET J COUPLÉS. — 


a) Généralités. — Diagonalisons le hamiltonien en l'absence du champ 
tournant : 
>> 
(2.9) 300 = Y1d:Ho + Yi — AI.J 
Posons : 


> > — 
EI 


+ [I 


= 

Lorsque H, est nul, | FP et F, définissent de bons nombres quanti- 
ques. Le système comporte un certain nombre de niveaux définis par F 
(2F + 1 fois dégénérés). 

Si H, est faible, la dégénérescence des niveaux F est levée. A l’snté- 
rieur de chaque multiplicité F, on peut écrire : 


(2. 10) 3€ —= ÿrtoF,Ho. 


Le hamiltonien dû au champ oscillant vaut : 
Ê HHoRE H: 1) 
(2.11) nai mot (pile 


ET 

Or dans une configuration possédant un moment angulaire rigide F, 
—> 
tout vecteur est proportionnel à F. 


(2.11) peut alors s’écrire : 
(2 Fe 12) dt b = mn ve = e'"!F_ L 
+ b étant une constante (à condition de ne considérer que les transi- 
tions AF — 0). 

Le problème se ramène au problème précédent. 

Si dans 4, les deux premiers termes ne sont plus négligeables devant 
le troisième, il y a découplage partiel entre I et J ; F n’est plus un bon 
nombre quantique (m#- demeure un bon nombre quantique). 

. On peut continuer à désigner les niveaux par (F, m3) par continuité 
. (nous supprimerons l'indice F à mr). 

La diagonalisalion de 3€ nous conduit à un certain nombre de 
niveaux d'énergie w(F, m) (A —1). 

Posons Y({) = Ÿ as,ntÿrm Yr,m, étant la fonction propre de 4€, pour 

F,m 
la valeur propre wr,m. 
Comme y; < y; nous négligerons dans ä, les termes en I. 
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Les arm obéissent à l'équation: d'évolution : 


$ da. -H | —i0E 
—Or,mAr,mT E SCF,miI,|F,m— 1>@y/,m1€ 
(2. 13) EH L HO 
= Ve DRE F, m|J_ im+i,F'>ar m+1€ 
F' 


Pposons : 


imwt 


(2. 14) Drm Ar,me = 


Ceci est équivalent à la transformation canonique : 
(2.15) de — eye Fat (2h) (41) 


qui revient à passer dans un nouveau système d’axes Oxyz tournant 
autour de Os à la vitesse angulaire w. 

Dans ce système d’axes, l'atome est soumis à l’action d’une pertur- 
bation statique (39). 

Le système (2.13) devient : 


Uri x YHi | LE? > b 
4 di —(0r,m—MS Drm + D Y<EF, m\J,fF À mm r’,m-=1 
(2.16) | 4 


ED 
k’ 


Si l’on appelle 3€; le hamiltonien statique obtenu par la transforma- 
tion (2.16) à partir de 3€, (2.16) peut s’écrire : 


. dde, , 5 
(2:17) FES Er,mbr;m na >: <F,m | 3e, | F'im'> br mr. 


k',n 


(2. 18) Er,ym—= Wpm — MN, 
On peut, pour résoudre ce système, chercher les valeurs propres du 
hamiltonien statique 4€’. 


En utilisant cette méthode, nous avons fait le caleul (7) (9) pour un 
système à trois niveaux; les résultats s'expriment à l’aide des fonctions 


symétriques des racines de l’équation séculaire. Les calculs montrent 


? 4 . . 
qu'en plus des résonances Am— 1, il apparaît un maximum dans les 
probabilités de transition pour : 


204 —= G(N—= + 1)—o(Mm— —1) 


ce qui Correspond à une transition : 


AM — 2, 


La largeur de cette résonance varie Proportionnellement à H? alors 


Ya à 
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que les largeurs des résonances Am—1 varient proportionnellement 
à H.. 

Le calcul précédent est difficilement généralisable. Revenons aux 
équations (2.17). Si nous supposons que les termes non diagonaux 
de 3€’ (ils proviennent de 4%’) sont petits devant les différences entre les 
termes diagonaux, les quantités | bem? varient peu au cours du 
temps. 

Comme | br,m = | ar,m |? les populations des niveaux atomiques 
subissent peu de modifications. 

Il peut arriver que deux éléments diagonaux de %’ soient voisins. 
D'importantes modifications dans les populations de ces deux niveaux 

- apparaissent alors, nous disons qu'il y a résonance. Nous trouverons 
donc la position des résonances en égalant deux éléments diagonaux 
de 3€’ : 


(2. 19) Op,ym — NO — Op! mm = mo. 


» Nous allons montrer que la diagonalisation de #' peut se rame- 
ner à la diagonalisation d’une matrice 2.2. 


b) Réduction de la matrice #æ&'. — Les éléments diagonaux 
de 3€’ sont des fonctions de w. Pour une certaine valeur de w, w, deux 
termes diagonaux de 5€’ sont égaux. Nous supposerons qu'il y a seule- 
ment deux termes qui deviennent égaux (Ceci serait faux si les niveaux 
wr m étaient équidistants). 

Nous étudierons le système au voisinage du point de croisement des 
niveaux Erm et Ep mr. 

- Le problème que nous cherchons à 
résoudre est classique ; nous cherchons à 
lever la dégénérescence des niveaux F, 

- m et F', m', la perturbation ne levant 

- pas la dégénérescence au 1° ordre (42) 

| (43). 


Nous poserons deux hypothèses : 


… Hypothèse A. — Les termes de 4, 
. sont petits devant les distances : 


> Evvmr == Er,m et Em" — Er’ m 


- F’m" étant un niveau quelconque. 
Ë Hypothèse B. — Nous nous bornerons à faire les calculs dans un 
- intervalle de w tel que : 
| Er,m — Er',ym << | Er,m — Err,m | . 
La méthode employée est inspirée de celle employée par Heitler 
(Quantum Theory of Radiations, p. 145-146) (28). 


Nous allons effectuer une transformation canonique S. 


Bu L 
TP 2008" PE | o E z 
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1 


4e’ devient : 


(2 20) KES ES: 


3e’, S et K sont indépendants du temps. 
S sera défini en exigeant que les seuls éléments non diagonaux de K 
soient ceux reliant F,m et F', m'. 


Pour simplifier la notativn, désignons par ? et 7 les états résonants. 


La définition de K ne détermine pas complètement S. 
Nous supposerons que $ est unitaire : 
(2.21) Ste À 
Nous admettrons que l’on peut développer K etS en puissance de yH, : 


S—1 + Si + S: +. 


(2.22) KR PR KES 


ad 


En écrivant 1 comme terme d'ordre o pour S, nous supposons que 
ce sont Les populations des états 7 et 7 qui ont un sens physique (et non 


les populations d’une combinaison linéaire de ces états). 
S demeure encore indéterminé et nous pouvons poser en outre : 


(2.23) Si = Si = 0 (28). 


Nous allons maintenant résoudre le problème sans expliciter K'eRS; 
Prenons comme condition initiale : 


—0 Où bo: 
Nous cherchons b;(#). 
W'(#) peut se développer en fonction propre de 3€’, : 


LUE DAC Tqv 
posons : 
S—1W (4) = Dbttyy. 


q 


On en déduit : 
(2.24) b— 2e 


Les conditions initiales sur les b”, deviennent : 
t=0,b,—S;t ; les b, obéissent à aux équations d'évolution : 


ELA . à 
tn =<p|K|p>b6; 
, HR PP HE TRES \ 

(2:25) pi, j on = OVER ER 


. db! FRS re 
D = RIT 0 EE 
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On obtient la solution : 


b, —= Sie iK ppt 


, — — Ku+K;;) i at 8 ct 6 
Sr ne ue RES NU ENS 
(2.26) be. [S5 (cos +4 cos —sin =) +87 sin = sin ® | 


LUE ‘ 
be Pme 


RC RES Gi ynl re du: 
Sy (ous © — cos = sin ©) 17S;5 sin =sin®| 


EN K:;; (1 Fees 
aimes cos 2e US 
d 2 a 2 «a 


(2-27) 


Re RP CARE: 


Nous négligerons dans S les termes du 2° ordre. 

Ceci est légitime car ces termes sont petits et varient peu autour 
de w,. Physiquement, ils proviennent de l'influence sur la résonance ?, j 
de l’aile des autres résonances. 

On obtient alors : 

Pad; |" 
f : È MRC 
PE = 7,4) = sin ;sin — 
(2.28) Fe Te 
(Ki — Ki? + 4KijKje 


sin? 2 /Ri — KE AKY. 


Formule semblable à (2 9). 

Cette probabilité de transition dépend des deux quantités Ki —K;; 
et K;;. La première est l’analogue de (w—w,) dans (2.9). Nous la cal- 
culerons en général jusqu’au 2* ordre. Si nous choisissons w en sorte 
que K;—K;; (2.28) devient : 


n. ne . Re 
(2.29) Pi—j)=sim?>Kk;; 
- aussi petit que soit K;; en prenant { assez grand. 


P peut être de l’ordre de l'unité. 
Il est nécessaire de pousser le calcul de K;, à un ordre suffisant pour 


que ce terme existe. 
Ce terme détermine l'intensité et la largeur de la raie de résonance. 
Montrons maintenant comment on calcule les éléments de la 
matrice K : 
(2.20) s'écrit : 


(2 30) [1+Si+S2+...][Ko+Ki+ . .]= (a, +21 +Si+S2+...] 
; en prenant les termes indépendants de 7H, on obtient : 

+ (2.35) ER 

Les termes du 1°" ordre conduisent à l'équation : 


(2 .32) K: HS: en S5€, + 3e: 


(2.37) 
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En nous appuyant sur les définitions de K et de S on.obtient : 


<ilRlip=<ile lie 
(2.23) | Ts |[J>=(E-E;)<1 | Si > 


r 


4 


+<i|a |J>=<i|#|J1 > 


S, est déterminé en écrivant : 
<m|K |p>= 0. 
A l’ordre suivant : 


{ Ka — 2082 — 835 — SK E278S 
(2.34) 


PF] 


| CO 
<iRihi>=  <is|p><p|Sli>+<iSilp> <piKifi> ; 


le deuxième terme est toujours nul d’après la définition de K (désormais " 


nous noterons par Z' les sommations excluant les états résonants) : 


Lil lp><plli> 


(2.35) Rte > a 


p 


et une formule analogue pour < 7 | K: | 7 >, 


La formule (2.35) ressemble à la formule classique des perturba- « 
tions du second ordre, notons toutefois que le terme p — j est exclu de . 


la somme. 
Calculons 4 | K, | j >> en utilisant (2.34), on obtient : 


v'<ilülr><rl lÿ> 
4 Ej — Ep 4 


LR 


S: est déterminé par les équations (2.2r) et (2.34). 


Ensuite on peut calculer K;, ce calcul n’a vraiment d'intérêt que si. 


<t|K;|7>—o. On obtient alors : 


: s'il lr><rl 2 7><al GTS 
| << | K; leà (Ei — Ep)(Ei — Eg) 


; * P:q £ _ a 
UK I =< IR EE <PRRE 


Ce dernier point résulte des propriétés de 3€, ; 3€, n’a d'éléments de - 


matrice qu'entre des ‘états pour lesquels Am —#+1.1l faut donc un 
nombre pair de termes de la forme Se 0 | q > pour relier’ àzet. 


produire un Am total nul. On peut affirmer que : 


LG | Kpy | T>—=0. 


Nous savons que ces termes sont à l'origine des déplacements des 


résonances. [l est naturel qu’ils ne dépendent que des puissances paires 


5 
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de H,, sinon le déplacement dépendrait du signe de H; ce qui est, phy- 
siquement, impossible. 

Par approximations successives, on peut donc calculer complète- 
ment K. 


_Étudions le terme K;; —K;;. 
Calculé à l’ordre o (2.34) (2 —>F,m;7 > F', m'), il vaut : 


{2 38) (Kii — Kjÿo = dr,m — Sim — (m— m')v. 


Ceci nous donne la position de la résonance à l’ordre o. 
1 est souvent nécessaire de calculer ce terme à l’ordre suivant : 


NE 5" \ LE,ml| 9, Fami <m+1,87 | æ, |[Em> 
{2 30) de re | Om Vpt,maA + © 
ë \ 


AP; JC | F',m—i><m—i,F”| ze, |Em> 


0) un 


ü 
; F,n r'',m-1 


et une formule analogue pour (K;;)2. 
Nous poserons : 


(2.40) (Kia — (Ka = Vi je 


Ces termes sont généralement faibles ; ils ont été observés sur une 
raie Am— 1 pour w— 1/, MHz; ils sont à la limite des erreurs expé- 
rimentales. Blamont a observé un déplacement de ce type sur le niveau 

- excité 6 *P, du mercure (2). 


Calculons maintenant K;;. 
_ Montrons qu'il est nécessaire de pousser le calcul jusqu’à l’ordre 
im—m'|. 
Les formules du type (2.37) montrent que K;; est un produit de ter- 
: mes delaforme<p | 3e; |rg =; premier terme part du niveau z—=F,m 
» et le dernier arrive au niveau y — F”, m'. Posons : m'—m + p. 
3€, n’a d'éléments de matrice qu'entre des états pour lesquels An—=#+1. 
Il ya doncau moins p termes dans K;; pour passer de F,màF', m + p. 
Physiquement ceci veut dire que pour augmenter »m de p unités nous 
- devons utiliser p photons de radio-fréquence, chacun augmentant m 
- d’une unité. 


<LEF,m|K, | ponptp=—><"F, m | 3e, | F',m+3> 
old 


| (2.41) <Lm+ 1,F"|50|F", de + p—1| 48 | m +p> 
1 


< (C7 L Egr' m1) A (Errn, Pa Em+p #4) 0 


Ce terme est proportionnel à H:: 
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On ob.ient donc finalement : 
PER, mm me) 
&|<EFmlkm—m|Fm> |? 
— 5 ñ GEST NAT 
(2 L2) (Or,m pr = OUR = 1) + Êpm, rm) +4] <F,m|km—ml|F,.m>| 


+ ; 7 N 2 
x sin?= Vox — wp!,m — im — M) + Êrm,r'm'] 


\ HAE, m|Km'—m]Ekm >. 


La formule (2.41) nous montre que les transitions avec AF -£o seront 
beaucoup moins intenses que les transitions AF — o. En effet pour une 
transition AF — 0, il y a dans (2.41) un terme où l’on a choisi tous les 
états intermédiaires dans les sous-niveaux ayant le même F. Les déno- 


minateurs sont alors de l’ordre de grandeur de (w, —w,), w, et w: étant 
la position de deux résonances Am = 1. AF — 0. 
(HP 
Ce terme est de l’ordre de ————. 
(w4 — W3)? 1 


A 


Si AF:<o au moins un des termes <p | 3e, | q > relie des états . 


ne : (YH + ë 
de F différents. (2.41)est alors de l’ordre de EN , AW étant de l’ordre 


de grandeur de la structure hypertfine. 

Dans toutes nos expériences, le découplage est faible w, < AW et 
l'intensité des raies AF Æ o est plus faible. Cette remarque ne s'applique 
pas aux résonances simples AF Æ 0; K;; est de l’ordre de ÿH,. Nous 
n'avons observé que les résonances AF —o. 

Nous dirons qu’une résonance est d'ordre p si le premier terme non 
nul de K;; est d'ordre p. 

Une résonance Am —p est d'ordre p en champ tournant. 


c) Cas d'un découplage faible. — Nous supposerons que les dis- 
tances entre les sous-niveaux d'un même état F sont très petites devant 
les distances entre des niveaux de F différents. Nous étudierous les 
résonances AF — 0. Nous négligerons dans les formules (2.41) et (2.35) 
tous les termes dont les dénominateurs sont de la forme Ew —E;, 
HOT. 

Dans ces conditions, il est possible d'étudier séparément chaque 


état F. Dans ce cas, les formules (2.35) et (2.41) se transposent dans 
les formules ci-après : 


(2.35) devient : 


Krim—Knnmoss = 0 0 — (mn — m')w 
Ga ot OC TE 


Um Um+i Om — m1 + 0 


(om! —wm" +1—0) <R (on — on! 1 + uw) 


équation qui détermine la position des résonances. 
Enfin (2 41) devient : 


en] Kms 
(2.44) 4e: je 


R 0 
à m,m+A MEME .. CRE 
(om — Gm +1 + 0}(wm — ©m+2 + 20)... (üm — 6m 1 + (M! — m —1,u) 
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Ea résumé, moyennant des hypothèses que nous allons à nouveau 
préciser, nous avons ramené le problème à un problème à deux niveaux, 
déterminé par la connaissance de K;; et K; —K;;. 

Précisons les hypothèses : 


Hypothèse À : 
5H € | our — om —(m"— m"')0 |. 
AE 


Wm' — Um 
OST 
IX — mm 
I Op" — Or” Om! — Um ) 
Qt m3 | om = mt m'—m d 
Les deux termes sont deux fréquences de résonances w, et w2 (équa- 
tion (2.19)). La condition A se ramène donc à : 


(2.46) Y,Hi << | ww, — w |. 


(2.45) ÿ,Hi LE 


Physiquement cela revient à dire que les résonances Am — 1 doivent 


êlre bien séparées (YH;, en effet, est une mesure de l'élargissement des 
résonances simples). 


La condition de découplage faible (que nous désignerons par condi- 
tion C) s'écrit : 
(2.47) Ho € AW. 
La condition B devient : 
BAS). |w, —w, —(m— m')o | | or — 6m — (m"— m')v | 
ce qu’on peut encore écrire : 
| Lo, —w | & | w:—w |, 


'w, étant la fréquence de la résonance étudiée et w, la fréquence d’une 
autre résonance. 

Enfin, demandons-nous dans quel cas on peut supposer le décou- 
plage complètement nul et appliquer les formules de Majorana. 
Pour cela, il faut que la perturbation mélange tous les niveaux 71 à la 

> fois, il faut donc que cette perturbation soit grande devant les distances 

entre les résonances : 


? (2 9) : EH > | &y — W2 Fe 


2 


4 . : 3 I ; 

d) Application au cas du sodium.— Nous avons [—:,J—; ce qui 
nous donne deux niveaux F — 2, F— 1. 

Les énergies sont données par la formule de Breit-Rabi (13) : 


aw PNEU um ne 
| (2.50) Wen 33 MATIERE sb Pre il + x*. 


gr 4 
$ 
$ 
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On prend le signe + pour les sous-niveaux F — 2-et le signe — pour 
les sous-niveaux F —r : 


2 = (ÿ;— 91 7% Ho Ji EG. 


AW est l'écart d'énergie.entre les niveaux F— 2: et F — 1 en champ 
nul. R 
Dans le cas du découplage faible x r, nous allons développer (2. 50). 

jusqu'au terme en æx*. 


= 3AW AW 
MW 29 Heu — D Æ + 2, | 
3AW AW ALES È 
W PE NT + RAWx Fa, £ 
x 3AW. AW 
M ne = 8 — NS L°; 
3 3AW  AWæ LE 3 AWX? — 
NN — ANT ES 54 : ; 
, 8 #h IÙ k 
FE x 3AW AW 
(2.51) Wan — : = L — 20 | 
2 5 A ei 
W: — hpuits Manet | 
L per L 
Wio —=—-AN ANR | 
5 D 3 = 
Wii —3%ÿAwW Frs AWR, 
a —quûl, <2 Fr <AW. | 
Posons : 
- 
AW x j = | 
(2.52) NET à LT (95 — Géo © Ye Hs : | 
Ê _'AW | $ 
Peer À . 
Caleulons la position des résonances : | 
; : 
Résonances : Am — : : 
CEE 1 D — 9 + a — 3e, 
EF = LL — (e) O — dy + % —— Es 
(2.53) CE CT NE SCIE 
in 
KE — 1 \ 1 — [e] Doi ae 
{ En AT ee dpi 
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4 Résonances :, An — » : 


(2 0 WU — &p + a — 2e, 
h } 
ee. Re: D — 09 + à, 
Fa 
( 94) 4 O — — 2 D — Up + à + 22; 
EFE—: TL —H0 &—0ù) —%. 
Résonances : Am —3 : 
E = ? 53, Le. Le 
(2.55) ra [ OU — og + & 2: 
(NS ET” U— Wp + à + e. 
Résonances : Am — / : 
(2.56) 2 —2 &—up + 4. 
: 


Comme nous traitons séparément les cas F— 2 et F— 1, nous incor- 
porerons x dans la valeur de w,, en nous souvenant qu’il faut ajouter 
à w, pour F = 2 et le retrancher pour F — 1. 

Nous allons déterminer les corrections à la position des résonances et: 
leur intensité. Calculons << mn, F LA [m—1, F> (nous supprime- 
Fons l'indice F) : 


Wie 
2.57) <m|a|m—i>=<m|Ji|m—i. 


Si le découplage est nul : 


# — — 
2.58) _. J—ar (a une constante). 


- Le découplage n'étant plus nul, on doit ajouter des termes correctifs 
ècette formule. Le calcul montre que ces termes sont de l’ordre de x?. 
omme nous considérons 4€, comme une perturbation, nous n’effec- 


uerons pas cette correction. 

« Pour calculer a on regarde ce que devient la relation (2.58) pour un 
iveau particulier et pour une composante des vecteurs. 

à 


| à : 4 I : < 
On obtient pour les niveaux F—», a—;; pour les niveaux F— 7, 
a 

; if 

D: Posons : 


* 


.59) K;=— 


. Nous avons : 


60) <m | 8€, | m—1 = =K,V{F—m + 1)(E + mn). 


Le - . 
É: ce » 


760 JACQUES-MICHEL WINTER 


. = ’ 
On obtient pour les termes non diagonaux de 4€, : 


==> = 1 
Re à LC 1>—2K, 5 
<<. 118004 0 =\6KS PO EE 


6 [Er , FE 
ML pe EN Re 


<—1|#,|—2>—2K, 
Nous allons calculer les valeurs de K;—K;; au deuxième ordre 


en yH, et K;; à l'ordre le plus bas possible. 
Par exemple, pour la raie2 — 1, w —=w, — 3e : 


Ko = #5 rs LRUPT == 2KQ 


£ 213, |m><ml |2> 
EN meer ee uv  — 
MA 
se Flo <otlr ee 
D LÉ es Le il Rp D) 
4220 E 


En employant les formules (2.43). 
Nous pouvons dresser le tableau des positions des raies simples et des 
termes non diagonaux de K : 


Positions F — 2 K;; 
æ rs 
DE I W—Wg— 8 — — 2 
K° 1 
1 0 0 = yet V6K., 
(2.62) . : 
OT dE e+— \ôK, 
3K° 
—1—= — 9 d—wg + 3e ee 2e 
+ 
Positions F—1 k 
ve ra 4 
LE N'OU=n, VE —V2Ke + 
(2.63) < : L 
| (6 ri) 2 c+ — —\2K, DA 


Nous avons limité le calcul des éléments non diagonaux à l'ordre r 
(l'ordre suivant est l’ordre 3).  : 
Passons maintenant aux raies multiples, nous appliquerons les for= 


mules (2.43) (2.44), 


Il est remarquable que nous ne trouvions pas de déplacement pour 


les raies multiples (au deuxième ordre en yH, et en négligeant les ter= 
mes en x). | 


4 
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Nous obtenons le tableau : 


K;; 
2V6 
2—+ 0 20 — 29 UE Re 
0 = + 
6K° 
F3 I — —I 20 —2Q) se 
€ 
0 — — 2 20 — 209 + 4e 20e 
€ 
* 
2K, 
(2.64) À F—1 [+ —1 20—2% L 
£S 
78 
3K 
2 — — 1: 30 — 309 — 3e _. 
K° 
1—> —2  3o—3o9—+ 3e ve 
7À 
2 K 
DRE ho = ho RS 


A l’aide de ce tableau et de la formule (2.42), on peut calculer toutes 
les probabilités de transition. 
. Notons enfin que les conditions (2.46) et (2.49) deviennent respec- 
 iivement : : 


(2.65) K, <e (2.66) K, > e. 


Action d’un champ de polarisation quelconque. 


19 Ixrropucrion (44) (45). — Ce problème a été relativement peu 
étudié. Bloch et Siezert (12) ont montré qu’un champ linéaire déplace 
très légèrement la fréquence de résonance. Autler et Townes ont démon- 
tré et complété la formule de Bloch et Siegert (2). N. F. Ramsey a 

envisagé l’action de deux champs de fréquences différentes (4o). 

Aucun de ces auteurs n’a mis clairement en évidence l'apparition 
d’un nouveau type de résonances multiples qui apparaissent quand le 
champ H, de radiofréquence n’est pas un champ tournant. Signalons 
toutefois que Hugues et Grabner ont observé des résonances pour 
0 —E#E,—EÆ, et pour w +w'—E,—E, (vw, w’ fréquence de deux champs 

"électriques oscillants) en étudiant des transitions dipolaires électri- 


ques (23) (30). 


— 1 2 
29 SPIN RIGIDE == == 


0.— a) Hamiltonien du système. — Le 
champ H, peut toujours s’écrire après un choix convenable des axes O, 
et O, : 

(2.67)  Hi—H, cos wfi + H, sin wi y + H, cos (wt + d)k. 
Annales de Physique, 1959. 5a 
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Nous en déduisons : 
(2.68) dE: TH LE. cos wf + y:J,H, sin wf + y,J,H, cos (w£ +4) 
ce qui peut aussi s’écrire : 
1 = y;d.H cos (wé + Ÿ) 
(2.69) HE (H, + H)er + TE (H,— He + 


pe : y : 
7e ne (H, + Here n'es re (H>— H,)e” ‘4 


FE 


\ 


7 . , : 
Nous résoudrons le problème pour J —;. 


Nous poserons : 
(2.70) F—a,()}3 + a_3(0)4 4 


et nous obtenons : 


da: 2 : à $ 
(2.71) in E +Ke "+ Kre #) EDS a_y(K ee + Ke 
: da. %9 SRE : Ë - 
= (2 +K,eiv+Kie io) 3 + ay(Kiet iuf | Ko 
en posant : à 


Ki (H+H)<i di 
(2.72) K_—#(H—H)< ls | => 
K =? He 9 —=Y;Ho 
K, et K_ sont proportionnels aux amplitudes des champs tournants 
droits et gauches. 


b) Le champ est perpendiculaire à O.. \ 


da 
(.7 état eg fre nte Kevin | 
Il ) da 
es K.etiv/ —iwt 
dt =4 7 4 | e Tes 
Pour résoudre (2.73) nous allons remplacer ay et a_3 par un dévelop 
pement : 


+ x 


+ 
CD = = 


100 


\ LA 
Nous allons choisir le système d'équations pour les a"? et af" +" de 


9 
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(2n) 


façon qu’un a? ne soit couplé à un GE que par un seul terme 
exponentiel. La solution de ce nouveau système devra être telle que si 


l'on affecte les sommations sur x, on trouve des quantités satisfaisant 


Da (2.73): 


d (2n) 
; 4 Se UE K Er+1) Liv K (n—1) __jwt 
Ne ve nee 
» (2 75) : 
“4 (+4) 
J dai 
7 CRE Fe UN TI) 7 © (2) —juw/ (+2 +jvwt 
2 l— y —,; 0} +K};a_1e CRE 10 : 


- On peut maintenant éliminer les exponentielles en posant : 


| 2n __- 2 1iwt, 2" 
\ b;—e a_4 


2 (2 76) | by = erert ein n, 
On obtient : 
(24) 
Ses. ( 6) pe") K per K DUrE 
die 1 ns Ri0e 78-04 
D (2 77) ë 
di 2n +1) ; à L : 
| i . —(—(2n Æ s)u)0$ KO + KDE. 


Ce système est maintenant semblable à (2.17). 
(2.77) est l'équation d'évolution relative à l’atome et au champ de 
- radiofréquence. Les termes diagonaux 3€, donnent les énergies des 
- deux systèmes, les termes non diagonaux 5e, décrivent leurs interac- 
. lions. L'indice n définit le nombre de photons absorbés par le système 
total à partir de l’état n —o. Le système (2.77) peut être obtenu en 
quantitiant le champ de radiofréquence. 
» Dans le chapitre précédent, il n’y avait qu’un seul type de photons 
» (que nous pouvons appeler 5;). A chaque photon absorbé, le système 


. atomique subissait une transition Am —1. L'ensemble des niveaux était 
entièrement déterminé par 77. 

_ Iciil y a deux types de photons (54 et 5) : 

- les uns K; induisent les transitions : 


Am= + 1 


: , ee te Am ——1 
absorption d’un photon PASS émission 


An ——1 


les autres K_ induisent : 


L , . . - Am = Ï} 
>- émission absorption Fe 


= I 


Une représentation graphique simple consiste à placer dans une 
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même colonne les éléments de même n et sur une même ligne ceux de 
même /ñ. 

Les termes K: donnent des flèches montant de gauche à droite, les 
termes K_ des flèches de droite à gauche. 

Sans résoudre, nous pouvons prévoir la position des résonances, en 


m n=3 


utilisant le raisonnement que nous avons fait dans le cas d’un champ 
tournant. Il y a résonance quand deux termes diagonaux de 3€ devien- 
nent égaux : 


—%—on0 = —(on — 1)w. 


(2.78) Wo —(2p + 1)w. (p entier) 


En plus de la résonance w = w, til apparaît un spectre de résonances 
pour les harmoniques impairs de w. 

Nous pouvons comprendre l'existence de ces résonances en nous 
basant sur les lois de conservation de l’énergie et de la composante sui- 
vant O, du moment angulaire total du système. 

Par exemple dans la transition w, — 3w un premier photon K; amène 


une énergie valant w et augmente »7 d’une unité ; un photon K_ amène: 


2 HET UR 
LÉ ENT 
An=+l K- A 
T- & =— 
K+ ER. 
QUE G+ K+A,.,; 
AL à Here 
2 he 
Fig. 3. Fig. 4. 


la même énergie mais diminue d’une unité m. On réalise le bilan en 
faisant intervenir un deuxième photon K\. 


c) Solution de (2.77). — Nous utiliserons une méthode semblable à 
celle employée pour résoudre (2.17). 


ANNEE 
FN WE 
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Il y a ici une différence entre les systèmes (2.77) et (2.17). Quand 
deux éléments diagonaux de 3€’ (2.77) deviennent égaux, tous les 
autres éléments diagonaux le sont deux à deux. 


- Par exemple si E; —E;,,, (nous pouvons supprimer les indices + me la 
-panté de n distingue les deux états) : 


… On vérifie que : 
E: = E:,+3 E;— Eop+s. 
Seules les variations de 7 ont un sens physique. 
Nous allons effectuer une transformation canonique S transfor- 
- mant 4’ en un hamiltonien K dont les seuls éléments non diagonaux 


sont ceux qui relient les états d'énergie voisine. 
b Nous supposerons, comme nous l'avons fait précédemment : 


D) Le (qu 2e | Es —E;, | 


LE, et E, n'étant pas les états résonnants. 
Ceci est certainement satisfait si on a : 


| (2.79) K, IR WU, Up. 
0) EH} E-Bual =] EE) EE)... 


» Si on pose : 


E) est satisfait en supposant : 
D(2.8r) Awù <Æ w, wp. 


- Nous supposerons enfin que les éléments deS liant les états d'énergie 
- voisine sont nuls au premier ordre par rapport à la perturbation. 
K se présente sous la forme : 


K_,_ K 271 


? 0 
Ksp—1,—2 K2p-1 2p—1 

D. Koo  Ko,p+1 0 

À L K K 

É 2p+1,0 N2p+1,2p41 

> 0 k K22 K22p+3 


S Kop+s2 Kop+s,2p+s 


7166 .  JACQUES-MICHEL WINTER 


Etudions la transition : 
w © 09 Ex — Es. 
Nous calculons K comme précédemment : 
27 a FREME RE 
<L3) Ka SEE 


d’après la formule (2.33). dr 
Pour les éléments non diagonaux, nous nous limiterons à ce terme. 
Calculons la partie diagonale de K; : 


; Lo TS ri Ge RTE 
<o|K|[0>— RP 2 vw +uw 


k= 
l | K: | Sr 


(voir formule (2.35)). 
La position de la résonance calculée au 2° ordre sera donc : 


2R? NE 
oo + rate 


(2.82) na ree 
> _ 

Remarque. — D'après l'équation (2.68) au temps = 0H; =H,. 

Ce choix est arbitraire, certains atomes sont plongés au temps {= 0 
dans un champ d'amplitude H,, mais d’autres seront plongés dans des” 
champs dont l'amplitude est intermédiaire entre H, et H,. Il faut faire 
une moyenne sur les probabilités de transition obtenues compte tenu de 
ces différentes possibilités. 

Nous tiendrons conpte de cet effet en remplaçant K_ réel par 


K_e'? et en effectuant une moyenne sur toutes les valeurs de +. Ce 
déphasage a deux effets : 


1) Il fait tourner dans le plan æoy l’ellipse décrite par le champ 
(ceci ne change rien au problème). 


2) 1 change l'amplitude du champ au temps {— 0. 


Ea effectuant une moyenne sur les différentes valeurs de + nous fai- 
sons une moyenne sur les différentes valeurs du champ au temps { — 0. 


. Calcul de la probabilité de transition. — Nous étudierons la tran- 
sition : 


0j TN W. 


Nous prenons comme condition initiale : 


GLS 0 
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Nous pouvons poser : 


0 2 9 
£ a y=1 af —0 ay —0 
donc : 
û 2 2 
$ by—1 bj —0 0 


L’équation (2.2/1) se transpose en : 
HER 
- Les b, satisfont à l'équation : i 
» (2.83) #9) 
q 


Les conditions initiales concernant les b, sont : 


bo) = Su: 
> Nous nous limiterons pour S aux termes d'ordre o et 1 par rapport 
à H,. Dans notre exemple, les seuls termes que nous considérerons 
seront Soo et S_1,0 (rappelons que S;, est au moins du 2° ordre (2.24)). 
On obtient : 


it 
: — — (Koo+Ku1) at : Ce r 
De" (cos ; Tecos>sin + )Suo 
(2.84) Ko -Kn) 
, . — 5 (Koo—Bu , 8 at 
bit ——1e * sin =Sir > So 
avec : 
6 K 50 — K 6 K 
cos-—""%—"" sin-—2 
2 a 2 a 
a—=V/{Koo— Ki) + AK, 


On trouve également D jt). 
Retournons aux b{#), puis aux a(f), on obtient : 


d K° (] at 
1e 3(6) = Ci Re sin? z sin? 2 


= FK= |? AG 
(2.85) E ee (cos? % + cost sin? ©) (1—cos 2w) 


2? 2 2 


CRUE) (RES at . 
CHERS B S 
(o] - 2 2 u 2 , l 


, K= 
B étant un terme de l’ordre de À 


Si nous effectuons la moyenne sur 9 le terme : 


= 


ns A (0e. A at 
Sin — COS -— Sin 
mi 2 2 2 


disparaît. Nous négligerons également les termes S du 2° ordre. 
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Re F0 
Si nous supposons, comme au paragraphe précédent, quew, > 7 les 
termes en sin 2wf et cos 2w{ disparaissent. On obtient donc : 


f 
[ 


AS CU 

| | P_3, (ê) —=sin?; sin? 

2 KE 

(2.86) | + 4K2. 
Fa Ar &K+ 


Remarque. — Si nous supposons que le champ est linéaire : 


H7=0 KE Re ==; H. 


Nous trouvons-que la résonance a lieu pour : 


2 2 
(L: H> 
1605 ” 


(2.87) Ogg —= 0 — 


Cette formule a été calculée par Bloch et Siegert (12). 


L'élude des autres résonances s'effectue de la même façon. On 
obtient : 


wo v(2p + 1) o. 


ee 4 | Knop+1 [? 
(2 88)  (Koo — K2p+1,2p+112 + 4 | Ko,2p+t |? : 
3 ar 2 ; 3 
sin? =\/(Koo — Kap+tap+1) + 4 | Kowpy1 
K Ke. K°_ 
A AA | er Rr ee à ! © + W9 
de même : 
“ Re KR? 
<2p + 5] K: | 2p + Rue 


Ces termes sont importants ; ils conduisent à un déplacement de la 
fréquence de résonance, analogue au déplacement Bloch-Siegert. Quel 
que soit l'ordre de la raie, ces termes varient en H2. Ils peuvent être 
plus grands que le terme <o | K | 29 + 1 >, qui est proportionnel 
a (5) H.. 

Nous aurons donc résonance pour : 


2 o 
(2.89) de (2p + 10. 

Calculons maintenant <o |LK: ap Er 

Pour passer de a° à q2#1, il faut pousser le calcul jusqu’à l’ordre 
2p + 1. Les termes de 4€, n’induisent que des transitions An —+1. Il 
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faut employer 2p + 1 terme. Comme nous étudions une transition 
Am — + 1, la seule possibilité est d'utiliser (p + 1) termes K, : 


An—p +1 
> Am—=p +1 
et p termes K_ : 

An—=p 

AN ——p. 


Il n’y a alors dans K;,,, qu’un seul terme : 


s 


b J Lol |r><rl 402... <opl #4, lapti> 
0 |Kmnl2p+i> = Ed Eu Hi). cts Ep) as 


On trouve : 
4 LL 
(2.90) 0 | Kapes | 2P + =) mor 
A 
-par exemple pour p—1: 
3 Lee rar 
(2.91) <o|Kf3>=— x. 


Nous pouvons maintenant écrire la probabilité de transition pour 
n'importe quelle raie, en utilisant la formule (2 .88) 

d) Champ d'orientation quelconque. — Reprenons (2.71). 
Nous allons à nouveau remplacer les a par des développements mais 
- la présence des termes en K; et K‘ nous oblige à introduire deux 

fois plus d'états. Ces termes permettent en effet des transitions Am —0 
Davec An 1 : 


Ÿ a + > + > 
Fra \' n a De n 

. (2-95) CP POES Conn een © 

À LS — 7 
: On obtient : 
(x) 

da_+ Wog _(n) (+1) io! 7* Ur) iv 

EL. PRIE — —_— — — C 7 — ra e À 
Tr = 7 14 K,a-1 € : 


de Ke +- KRée 


da j EAN -, TE ee 
De = a} sé Rap + KraY e 1wl 
RES (a—1) ot, (n+1) 
+ K.e Aa LEKeet a_4 
pu) — gheitot, 
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On obtient : 


= no)0 KDE) — KDE” 
| MOT AES  e 


(2.96) 
db n à U— 
= no )0f + KDE + KDE 
HUE (n+1) 
+ K,0!3 Le K_b®% 
Les termes K, induisent les transitions An — + 1 Am —0. Dans notre 


Fig. 6. 


représentation graphique, ces termes correspondent à des flèches hori- 
zontales (Hg. 5). 

Maintenant il y a résonance pour : 
(2 & 97) (OMes Po. 

Les photons + n'ayant aucun effet sur 7x on peut en ajouter un nom- 
bre quelconque. 

Par exemple la raie ©, — 20 fait intervenir un photon + et un pho- 
ton 6, (fig. 6). 


La raie ©y— 36 peut maintenant être induite par deux photons * et 
un photon ç,. 


Probabilités de transition — Nous opérerons exactement comme au 
paragraphe précédent. La probabilité de transition ? — j est détermi 
née par Ki—K;;et K;. Les termes diagonaux K; et K;; déterminen: 
la position de la résonance à — j. Nous allons montrer que si l’on cal: 


à NOTES 
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a À 


ule K; et K;; au second ordre en H;, les termes en K, disparaissent : 


I I 
1<S,n|K|;,n+i>f 
Ey,n — Etin+t 

Poe I 
É n|Kl;;, PT 1 


DR nn |K,.l,n>+ 


Ex, n— Ez, n—1 


K, désignant la partie de K provenant des photons os, et 6, déjà 


calculés au paragraphe précédent. 
- On obtient : 
4 RUE 


I CAE I AS 
<;.n|k on>=< nike n>+ DEN CU 


Calcul des éléments non diagonaux (intensité des résonances). 
> Pour une transition ©, — po p 0 (raie d'ordre p), il faut pousser 
le calcul jusqu’à l'ordre p car An —p : 
rColJur><r|34|2>.. Ps Ci T AUt pe 
<olK|p>=X LE — Elo — #9) » : « (Ëo— En) 
La sommation porte sur tous les états intermédiaires. 
On trouve par exemple : 


2K + Kx 
(2.98) OP Te 


2 
RER OR EK 
(2.99) Lo |K|3>—=—; = — _ 


e) Spin J supérieur à 1/2 1—0.— Nous pouvons déduire les résul- 


tats de ceux obtenus pour J =° à l’aide de la formule de Majorana. 


» Nous avons vu que, dans ce cas, dans la région o5+no, tout se 
passe comme si le système était soumis à un champ tournant de fré- 
24 , . 2 ai 

quente n&, d'amplitude < 0 |Kn|n=>, 4 étant modifié par le 


terme : 


<olkK|o>—-<n|K|n>. 


_ On peut donc dire que pour &s voisin de no, le système atomique est 


Pa 
£ 


soumis au hamiltonien : 


à "7 2K° 2 Ke —jwl 
(2.100) [bo + Ge 1 Are |Kn|n>1J,e 
; ( berne Jet 


= (Rappelons que si n—1OU-—T, on supprime le terme devenant 
à Ê . . . , 
infini). Ce raisonnement est valable si les résonances sont bien séparées, 


c'est-à-dire si K,, K_, K,<o. 


L 
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La formule (2.100) est valable pour J quelconque, car pour appliquent 
les formules de Majorana, il est nécessaire et il suffit que le Hamilto:: 
nien conserve la même forme. 

30 Spin NUCLÉAIRE Î (J quel‘onque). — a) Æquation générale. —; 
#, est encore donné par l'équation (2.69) car nous négligeons les termes 
en Y;. | 

Nous partons de l’équation d'évolution : 


da 
0 F,m # / / f 
(or) — Op mAr,m + Ÿ <F,miot | FE, m > arm: 
dt == 
; F',m! 
Nous décomposons les ar,» en une somme infinie, puis nous poses 


Trons : 


RL RTE NAT 
Drm SE Arme 


et nous arrivons à un système statique : 


db En 7 
(2. 102) L _E = (or,m us n@)D% m + > (REmm been 


NÉS AL 


La position des résonances s’oblient en écrivant que deux éléments 
diagonaux de la matrice définie par (2.102) sont égaux : 


(2.103) On,m — Qr',m —=PO, 


p étant un entier quelconque 


Nous n’étudierons pas ce problème dans toute sa généralité. Nous 
allons envisager deux cas particuliers importants. 


b) Le champ oscillant est le long de Oz. — Dans ce cas, %€,, n’a 
d'éléments de matrice qu'entre des états de même 77. On peut alors 
résoudre le problème pour l’ensemble des niveaux ayant un m donné. 

La position des résonances est : 


(2.104) Or — Op = DO 


ceci est en accord avec la conservation du moment angulaire. Nous 
n'avons jamais observé ces résonances. 


Biemarque. — Avant de quitter les transitions Am —o, notons que 
si H;,—0, H,, H, Z 0, ces transitions peuvent être induites en utilisant 
les photons 5, et «_; pour satisfaire le bilan du moment angulaire, 


il faut autant de photons 5, que de photons s_. Les résonances se 
produiraient alors pour wr — og —=2n0. 


c) Transition AF —0 en découplage faible. — Nous supposerons 
maintenant que les distances entre les sous-niveaux d’un même état F 
sont très petites devant les distances entre des niveaux de F différents. 

Nous supposerons aussi que : 


O EE Op — y’. 
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Dans ces conditions, nous chercherons à résoudre l’équation (2.102) 
à l'intérieur de chaque état F. 
Supposons d’abord le découplage très faible : 
er 
= aEË. 


(2.105) de val. H. 


: , ‘ , . she Er 
Nous sommes ramenés au problème d’un spin rigide F quelconque 
Cr ax). | 
Les formules de Majorana nous permettent de calculer P(F, mn, m', #) 


| . ENNE I 
à partir de P( Re, !) pour toutes les valeurs de & et «,. En par- 
’ 22 2 
ticulier si ©, no, nous savons que tout se passe comme si le système 
était soumis au halmiltonien 3° formule (2.100) à condition de rem- 
placer J par Fety; par ÿr= ay;. 

8€, s écrit : 


(2.106) 


2K4 2K° 
(n— 1 w RE (n +1) 


-)F.+<o | K, | n=>Fier tt 
+<o!|K, | n='Fcer nt 


== CH, + 


mL A, 


On doit remplacer y, par yr dans les termes K,, K_ et <o EKlrte: 
Dans le cas où le découplage est rigoureusement nul, cette formule n’a 
pas d'intérêt car nous connaissons P(F, mn, m', t). Son intérêt réside 
dans le fait qu’on peut l’étendre au cas d'un découplage faible. 

Si le découplage n’est plus négligeable, nous n'avons plus le droit 
d'écrire : 


US 
Jah 


Il ya des termes correctifs. Ces termes sont de l’ordre de = oo—=YrH ; 


e est défini par (2.52), physiquement £ est de l’ordre de l'écart entre 
deux raies An — 1 du spectre obtenu en champ tournant. 

À La partie la plus importante de 3€, est y,H$F; car nous avons sup- 
posé K,, K_, K, < v, w. 

Nous ne corrigerons donc que ce terme, les autres termes étant déjà 
‘considérés comme des perturbations faibles. Nous remplacerons ce 
terme par 3€, hamiltonien du système eu l'absence des champs oscil- 
lants : 

2K+ 21K- | 
(an — 1)w (n + 1)0 


) ok, es A Mn 


| 
| Beofhr finie 


| (2.107) 


Nous sommes donc entièrement ramenés au problème du para- 
graphe (IL, 2°). Nous-avons donc ramené la question de la résolution 


met 
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du système (2.102) à celle de la résolution de plusieurs systèmes du 
type (2.17). | 
Cherchons la position des résonances, soit w, les valeurs propres 
de do. : : 2 , | 
L'équation (2.19) nous indique qu’il y aura résonance quand : 


K° 2K° 1 2K% 2K2 )— ES 
on + re _ HE (n-1v Enreess — (nw)(m m'} 


(n-1)0 
posons : 
2K* 2K?_ 
(2.108) Dr = ER TRS 
Il y a résonance quand : 
Om — Om’ N £ 
(2 Er 09) NT — (no — dn)- 


Le 12° membre de cette équation ne dépend que des niveaux ato- 
miques, le 22 membre ne dépend que de la radiofréquence. D’après 
les formules (2.51) : | 


On — On — (m Ce m')@o 5 enr. 
, SE , : 
dm étant une constante qui dépend des deux niveaux » et nm 
(2. 109) s'écrit : ù 
dm m' 


(2.110) Go +E————, —=(no—5,). 


M — 1m 


Décrivons le spectre : | 
Nous avons d’abord l’ensemble des résonances n — 1. Ce sont les 
résonances déjà étudiées en champ tournant. La seule différence réside 
dans le terme à,, qui est le déplacement Bloch-Siegert. ‘ 
L'écart entre ces diverses résonances est de l’ordre de e. | 
Nous avons ensuite un groupe de résonances pour n—2. Ces réso- 
nances sont séparées par des intervalles de l’ordre de « (rappelons que 
E € 6). | 
Puis nous trouvons un groupe de résonances à n — 3. L 
Chaque groupe de résonances subit en bloc le déplacement 5,. | 
La quantité Lo |K, |n> est d'ordre n en yHi. Elle représente 
l'amplitude du champ tournant fictif à la fréquence n. Nous proposons 
de désigner les résonances de la façon suivante : 


(F,m > F,m'}. 
F,m et F,m' définissent les deux niveaux atomiques ; 


n étant la fréquence du champ tournant fictif ; 


(F,m — F,m') est une raie d'ordre (n— m'}n, elle se place au 
voisinage de © — no. 


Nous allons étudier le spectre dans la région Go— 7 
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-1 
—] 
[Si 


Nous emploierons le hamiltonien : 


* 
2K+K} 


u) 


F ei? 


FRET EK ) 2K+K> 


(211) a =200+F.( = Reste 


6) 3 u) 


= Nous pouvons maintenant réduire ä€; en un hamiltonien K, comme 
nous l’avons fait précédemment pour le hamiltonien (2.4). 

Les raies Am — 1 sont maintenant des raies à deux quanta. Leur 
intensité est déterminée par : 


. 


4 # 2K+K; 
\<m|K'Im+i>=—; <miF[m+isz 
(E 112) « KLK. 


; | —= VEŒ— m)(E + m +1). 


10] 
L’intensité des raies Ar — 2 est maintenant : 


| <m|K'|m+2> 
Na:113) | m3 |m+i><m+r|@im+2> 4K? + K: 


— - - mr 
Em — Em+1 We 


La raie est une raie à quatre quanta. 
D Plus généralement dans le groupe des raies Go—26, une raie 
m — p est d'ordre 2p. 
Déterminons maintenant la position des résonances. Pour cela, cal- 
culons : 
m 3e Prix TES JC m 
<m | K” | m> 2=° Le ee — 
#3 << m | 3e; Im—rir><m—il TO ivre 


Um — Wm1 — 20 
| , K+K? 
Ces termes sont du 4° ordre en Hs, ils sont de la forme —;— ; ce 
#4 : 2K° 2K° 
terme est négligeable devant le terme ë: — EL — 
2 w 34 


Toutes les résonances subissent le même déplacement 52. 
- Nous pouvons effectuer ce genre de calcul pour tous les groupes de 
résonance 9 — A0. Une transition Am — p conduit à une raie 


_d’ordre pan. 
Remarque 1. — Revenons sur la validité des équations établies. La 
réduction du système (2.102) ne peut s'effectuer que si l’on pose : 


(2.79) .. K}, K_<o, @: 
(2.81) | :  Ao <<, &,-. 
La condition de découplage faible suppose : 


e LL O, Wo- 
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ASE , : Ne 
Ensuite nous avons réduit les hamiltoniens 3€. 
Deux cas sont à distinguer : 


(2.114) ok In" 


on réduira ä€” comme nous l'avons fait au paragraphe II : 


(2519) <o|K|n>>e. 


Le découplage sera considéré comme nul; nous appliquerons les for-: 
mules de Majorana. 


Remarque 11. — On peut faire les calculs (dans le cas d’un décou-! 
plage faible) par une méthode plus rigoureuse. Nous partons du sys:: 
tème (2.102) et nous étudierons séparément chaque état F : 


db 
1 == çnn' Ju 
(2.116) dr = (On —n@)#}, + Dre 
n'yn! 
IL y a résonance pour : 
On AO = Op — n'@ 

Op — um 

OZ ———— 


n'— n 


Comme wow — 7'©0 + dre, nous avons sensiblement © - oo (p etq 
étant des entiers). | 


Cette formule met en évidence des résonances que la méthode précé- 


dente ne nous a pas permis de trouver. Nous reviendrons plus loin sur 
ce cas. 


Bornons-nous, pour le moment, aux résonances : 
Oo — 7 Q. 
Ce groupe est produit par les transitions : 


(Am =: An —=p 
Aie) An—=2p | 
Am = q An = pq. 

Ces résonances sont distantes de &. 

Nous allons faire subir au hamiltonien (2.101) une transformation 
canonique qui donnera un K” qui ne reliera que les niveaux produisant 
les transitions wo po. Ceci est semblable à la transformation cano- 
nique JIF, 20), c; mais la matrice K” obtenue est une suite de matrices 
GF+1)(2F +1) Les calculs s'effectuent comme au paragraphe Il, 


10), b. On vérifie alors que toutes les résonances &9 po subissent le 


même déplacement et que les termes non diagonaux de K” sont des 
fonctions linéaires de F,etF_. 
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Remarque 111. — Revenons sur le problème des résonances 


> &o =} &, : non réductible. 


Dans le cas du découplage nul, ces résonances n'existent pas, car 


elles n'existent pas pour J — 1/2 comme nous l’a montré le calcul 
- direct. 


Considérons le terme couplant les états résonants K;;. 
Ce terme est nul si e—0. Si nous développons ce terme en puissance 


_de = il a la forme : 
e = = 2 e? 
a f\(K:, KR K.) + us fa 


La probabilité associée à ce terme sera donc très faible. Nous n’avons 
Jamais observé de résonance de ce type. 


Action de deux champs de fréquences différentes. 


Nous venons d'étudier l'action de photons de pulsation ©, ayant dif- 
férents états de polarisation. Nous envisageons maintenant l’action de 
photons de fréquences différentes © et ©’. Nous nous limiterons au cas 
d'un système atomique J — 1/2. 


10 &) ET &° SONT DEUX CHAMPS TOURNANTS. 
Nous avons : 


1 { , ; A 

| H,= } Hi cos of + Hicus(w'{ +) fi 
D 17) : re 
| + ŸH, sin wt-+ H'sin(w’t+e) À 


Ceci conduit à l’équation d'évolution : 


es Wo € iul D K'e—t%"t 
| £ rh == : 4 + a =} K.,e — +€ É 
5 NE ER iwl iw/l 
re © a_,+a3 Ÿ Kie +K'e ! 
* (Notons que le système (2.73) se réduit à (2.118) en faisant &@ —— 0, 


BC =K ). 


Nous utiliserons donc la même méthode de résolution-en posant : 


1 


—." 


+ 
(2») La) Us 
à a = 
é ——00: 
_ puis : 
| be} a. po rez 
perti) ay" 1 iot-tin(o—w’)" 


Annales de Physique, 1959. 
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ce qui conduit au système : 


| tb" PB] 2n 2n : , n— 
É ET no — 0) [64 + KP + KE : 
(2.119) 


.dbx a) 2n+ ” r z2n : 
Le = | —_@—n(0 —0)|03 ‘+ K:bs PK 


de £ 


La position approchée des résonances est donnée par : | 
Go = © + p(o — 0). | 
La probabilité de transition est encore déterminée par les termes dia=. 


gonaux K;—K;; et les termes non diagonaux K;. : 
K;; — K;; vaut : È 
2K° 2K ? 
Æ + 
(2.120) O9 —©—p(o —w") REA Are 


Formule valable pour toutes les résonances, sauf © — ©, ©” "= L 
auquel cas on doit supprimer le terme divergent. + 
La résonance est d'ordre 2p + 1 et on trouve : 


(2.121) Rp io 0: { 
Ce résultat est valable si :* : 
(2.122) K,, K! & | —o" |. 


(2.123) A0 € | © —w’ |. 


2° LES CHAMPS © ET ©’ ONT UNE POLARISATION QUELCONQUE — Dans ce 
cas, 1] y a six types de photons K;, RE, RSR RS Ke 

Il faut introduire deux nombres quantiques n et n’. 

Il ÿ a maintenant résonance pour : 
(2.124) 0 po + go’, 


p et q étant deux entiers positifs ou négatifs quelconques. 


La position des résonances calculée au 2° ordre est donnée: par la for- 
mule : 


2 ’ 
(2.125) Do pu qe 2 BRU ERS cr 


(en supprimant, s’il y a lieu, pour les résonances simples, les termes. 
devenant infinis). 


Le calcul de < al K | —- > est en général assez fastidieux ; la réso- 
nance An —p, An' —=q est Toul [pl+lgl. 


ER 
ee 

Fa 
L eat 
F4 Le 
etes 
4x 
= 
ce Le] 
+ DES 
[IA 
Si 
[21] a 5e 
e 
+ A 

| 
€. 

1-1 

DES NRA OR ESIEN TEE EEE TEE ESPRIT 
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= Ù 


” . LL, + , 
- On peut prévoir la forme de er —2:>, c'est une somme de 
KvK'q > D à He ; 
lrmes nr, K et K” étant choisis de façon à respecter la règle de 
Sélection Am = + 1 ; f(w, w’) est polynôme de degré p + q—1 en ow 
et’. Ce terme est proportionnel à HPH'2. 

Ceci est valable moyennant les deux hypothèses : 


RS KR R RO UK K =, Lo 0 


(2.127) Ào <o, 0,00, | ©—«w |. 


CHAPITRE III 


Forme des raies de résonances. 


Introductior. 


19 GÉNÉRALITÉS. — La vérification directe des formules de probabi- 
lités de transition P({) calculées au chapitre précédent n’est pas possible : 
nous devons calculer les quantités observables. 

Appelons N — | a? | la population du niveau atomique z.et N, celle 
du niveau j. Nous avons calculé la probabilité de transition P;,(£) entre 
ces deux niveaux.' 

Supposons qu'au temps {— 0 : 


N;=N; N,== N°; 
Nous aurons : 
(3.1) N(t) = Ni — P,(0)] + P;(ON° 
é | N;() = Nr — P;(t)] + P;(6)N5. 


- Nous constatons que si N°—N; N;—N;/—N;—N;et les grandeurs 
physiques liées aux populations des niveaux et j ne varient pas au 
cours du temps. Il est donc nécessaire, pour pouvoir observer P,;({) 
qu’une différence de population entre les niveaux ? et 7 préexiste et 
que la grandeur physique utilisée pour la détection soit liée aux popu- 
lations. 

1 Nous emploierons des atomes dilués et nous négligerons leurs inter- 
actions mutuelles. 

 Remarquons que l’on a observé dans d’autres laboratoires des réso- 
hances multiples sur des résonances nucléaires dans des liquides (1) 
1/4) (25) (29) (32) (37). Nous n’étudierons pas les formes de raies dans 
ce cas-là. 


TT : 
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Nous avons utilisé deux méthodes : 


1) Un jet d’atomes de sodium orientés optiquement (5) (16) (31). | 

2) Une vapeur saturante d'atomes de sodium (avec ou sans gaz 
étranger) orientée optiquement. 

Kusch a traité le même problème en employant la méthode des jets: 
de Rabi (33). Nous n'étudierons ici que la deuxième méthode, 


20 PRINCIPE DE L'ORIENTATION OPTIQUE (16) (31). — Cette méthode a: 
été suggérée par Kastler. Elle consiste à éclairer les atomes avec leur! 
raie de résonance optique, polarisée circulairement (par exemple ct)| 
autour de la direction du champ H, : au cous du processus d’absorp- 
tion, la projection sur H, du moment angulaire des atomes s'accroît: 
d’une unité. 

Les sous-niveaux de l’état excité ne sont plus peuplés uniformément. 

Les atomes retombent dans l’état fondamental par émission spon- 
tanée. Une dissymétrie de population dans les sous-niveaux de l’état 
fondamental se produit alors. 

En illuminant en permanence avec la raie de résonance, on produit 
un pompage vers les niveaux de 7» maximum (ou de »m minimum). 


Expérience sur [a vapeur. 


1° Princiee (Pour le détail, renvois aux références (3) (6) (17) (20) 
(1) @2) (86). 

Nous employons une cellule remplie de vapeur saturante de sodium 
à 105° (en présence ou non d'un gaz étranger). 

On illumine dans la direction de H, par les photons 6:, on observe 
la réémission à un angle droit des composantes [. et I. en présence et 


en l'absence de la radiofréquence (fig. 8). Nous mesurons la quantité® 


Dal 
(3.2) Ne Mont 
Ir Is 


. or . ( . SR? 
[, et [, intensités x et s sans radiofréquence. I. et |, intensités aves 
radiofréquence. | 


Cohen (21) a calculé la valeur de z à résonance pour l’atome dk 
sodium en présence d’un gaz étranger pour une résonance simple. 1 
suppose H, suffisamment grand pour égaliser complètement la popula 
üon des sous-niveaux résonants. Nous allons reprendre ces calcul 
pour étendre ses résultats à la courbe de résonance entière et pou 
toutes les valeurs de H;. Cohen (8) (26) a montré expérimentalemen 
que les collisions avec les molécules de gaz étranger n’affectaient pas |: 
fonction d'onde des atomes dans l’état fondamental. Nous admettron 
ce point. Les collisions avec le gaz étranger peuvent, par contre, êtr 
très efficaces poir désorienter les atomes dans un étal excité. 
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Le gaz étranger limite considérablement les déplacements en distance 
des atomes de sodium. Les inhomogénéités de H, seront moins gênan- 
tes. Un atome est brusquement soumis à l’action de la radiofréquence 


(puisqu'il retombe de l’état excité) jusqu’au moment où la détection est. 
effectuée. 


29 CALCUL DE LA FORME DE RAIE. — a) Formalisme général. — Cohen 
a fait le calcul dans les hypothèses suivantes : 


- 1) Les composantes D, et D, de la raie de résonance onf même inten- 
Silé. 

- 2) L'excitation optique est du type « broad line ». C'est-à-dire que 
tous les sous-niveaux de l’état fondamental sont également exc tés. 


. Ces hypothèses sont très importantes : elles entrainent, en particulier, 
que la probabilité d'absorption d’un photon 5, est la même pour tous 
les sous-niveaux Zeeman de l’état fondamental. 

(Cette propriété provient de ce que l’état fondamental est un état S). 
» Nous utiliserons les mêmes notations que Cohen. Nous appellerons X 
un vecteur colonne dont les éléments Xa, Xb, Xc... sont les populations 
des états a, b, cc... Le vecteur a huit éléments. 

Cohen a montré que X obéit à l’équation d'évolution (en supposant 
que l’état excité a une durée de vie très courte) : 


dx — X, 
15.3) = 5 SX + Xo+ >. 


Expliquons cette équation. 
. +’ désigne le temps moyen entre deux collisions d'un atome sur les 


4 X é À £ 
parois. Leterme — =; dt donne le nombre d’atomes subissant une colli- 


sion sur les parois pendant le temps dé, et quittant par suite la multi- 
plicité X. we É 

X, est la multiplicité (1,1..). Après collisions sur les parois les. 
atomes sont désorientés totalement, ils retombent dans la multi- 
: X 
plicité X$. Pendant le temps df, il en retombe => dt. Appelons T le 
temps moyen entre l'absorption successive de deux photons par le 
même atome. Fest le nombre d’atomes quittant la multiplicité X du 
fait du pompage. Si nous appelons p la proportion des atomes non 
désorientés dans l’état excité, ces atomes vont dans la multiplicité #X. 


Ils sont au nombre def PXdt. 


_ [Z est une matrice : 
By D'AuBas. 
k 


A; est la probabilité de transition de £ vers le niveau k de l’état excité 


L 
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sous l'influence du pompage. Le niveau k est choisi parmi les niveaux: 
excités de façon à satisfaire la règle de sélection Am— 1.B;; est la pros! 
babilité de transition du niveau k au niveau j par émission spontanée |: 
Supposons que le choc à l’état excité redistribue uniformément les ; 
atomes dans les sous-niveaux Zeeman de l’état excité; ces atomes 


retombent dans la multiplicité X, ; leur nombre est + Xode. 


Pour établir cette équation, il faut supposer qu'un choc contre uu 
atome de gaz étranger ne désoriente pas les atomes dans l’état fonda=! 
mental. 


“ : : dx ; 4 RE 
A l’état stationnaire, ona + —oet l’on obtient la valeur de X atteinte 


sous l’action du pompage optique et des causes de désorientation énus 
mérées plus haut : F 
TT: 

Cherchons maintenant l'état d'équilibre atteint en présence de la 
radiofréquence. 

Nous supposerons que le pompage optique et la collision sur less 
parois sont des phénomènes complètement déphasants. C'est-à-dire 
qu'après l’un de ces deux phénomènes, il faut faire uue moyenne sur 
toutes les phases des amplitudes de probabilités. 

Nous supposons qu’au temps {—o, on fait agir simultanément: la 
radiofréquence et le pompage optique. Partons de la multiplicité X,. 


Au temps # nous obtenons la multiplicité X(#). X(#) est la superposition: 
de deux multiplicités constituées : 


(3.4) X,={1 — puj(n—pn#) Xe = 


a) par les atomes qui n’ont absorbé aucun photon optique et qui n’onts 
subi aucun choc sur les parois. Ils ont été soumis à l’action de la radios 
fréquence pendant le temps £. Supposons que nous étudions une transi= 
tion bien séparée des autres raies, entre deux niveaux «a et b. Soit 
Pat) la probabilité de transition calculée au chapitre Il. 

Un vecteur X'’ quelconque devient, au bout du temps # ROX! 
(comme on peut le voir d'après l'équation (3.r)) : 


a b 
a fee Pao(é) Paré) 
_R() —=b Pat) Re ? ; 
I O RE 1+ Pa(é) Tao 
6 I 
0 1 
avec : 
a b 
TEE ie 
To 0 FAR 
0 0 


Le. 
# 
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. Le pourcentage des atomes n’ayant subi aucune des interactions pré- 
t 


“cédentes est: e PT. La multiplicité obtenue est donc : 


"4 t t 


e er R(E)Xo —= BTX, car ryXo—0; 


b) par les atomes ayant subi leur dernier événement au temps 
Vo 1 Lt mais n'ayant rien subi entre /’ et f. La mutiplicité corres- 
Be est : 
Lean #) 


Pre dt'} R(E—t')9 = RxG)+ ( 


1 2)Xo.| { 
Le premier terme provient des atomes qui retombent au temps {sans 
»désorientation dans l’état excité ; ces atomes ont été soumis à la radio- 
fréquence pendant le temps (£— #'). 
À Le deuxième terme provient des atomes désorientés soit dans l’état 
“excité, soit dans l’état fondamental par un choc sur les parois. 
té) 
“ e “T donne la proportion des atomes n'ayant rien subi entre # 
et é. 
Au total nous avons donc : 


k L t—4 
(5) Xp—e VTxs+ (dre FT }RR(—VEX(") +(+2)x/ 


Posons { —1’—u : 
su. ( = | 
= [due BTE R(u)EX(t — u) + Lx par —e nee 


. ol ’ 
Faisons tendre £ vers l'infini ; on arrive à un état stationnaire Le On 


1 
| peut remplacer X(E— u) par ] Le sous l'intégrale. Ceci serait fe si u 
était voisin de {, mais on peut A que les valeurs u >> 1T n’apportent 


» aucune contribution à l'intégrale. 
J Donc : 
G. 6) X, = py(1 + Para)Xo + (Gi —ex)Xo 
1 en posant : 
É 0 
100 Pur (Pate dé 
- on en déduit: 
(3.8) Xo=(1— pur — pus + roPa)}X 0. 
4 : 


TE 4 
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Remarque. — Dans ce raisonnement, l'hypothèse consistant à 

admettre que tous les niveaux se vident suivant la même loi est essen- 
/ 

tieile. Sinon, il faut remplacer e PT par e-®! (@ étant une matrice 
diagonale dont les éléments ne sont pas tous égaux). 

@ ne commute pas, en général, avec @'{) et on ne peut plus séparer 
l’action de la radiofréquence et la désintégration de la multip:icité X,. 

On peut montrer simplement (3) (36) que la quantité observée est 
proportionnelle à : 


, 


SE T) Fr = 
(3.9) = DK, —X,). 

@') est une matrice ligne dont l'élément @!) est proportionnel à las 
quantité de lumière 7 réémise par les atomes du niveau z après l’absorp- 
tion d’un photon orientateur. 

Le calcul de z nous conduit à la formule : 


(3.10) 


L étant la matrice (3.11) L— puR(1 —pur)t. 
En développant ô,; en puissance de ox on voit que Ô,; est positif et 
qu'il croît avec pu. 


Pap 


Lo —— y —=L Lip — Los — Lyp. 
Tr DaPad ab aa == bb ab ab 


Calculons P4. Si les raies sont séparées, P,, peut toujours s’écrire 
sous la forme : 


A en DAS 
: 0 9 SANE 72 
3 sin? 5 VP@o—no—ÿ,) + /A4Ka. 


3.12 Fe; l 
( ) At ) P% — no — Ôn |? 5e AK 


Si l’on étudie la transition (Am —p}", on obtient alors (3.5) : 
7 
ÉS) PR ne 
P? ©o — no + Ôn) + LKè + RS 


et d’après (3.10) : 


(5.14) to = = ; 
PA oo - no +, + mn +G+ me, 


2 


Cette formule donne la forme de raie. Les deux paramètres l; > et 


à, représentent l'influence des caractéristiques de l'appareil. La mesure 
de : nous permet donc de déterminer le déplacement à, et Kw. 

La grandeur 5,, est assez génante, elle dépend de beaucoup de para- 
mètres (pression de gaz étranger, transition étudiée) ; sa présence nous 
empêchera de comparer les largeurs aux déplacements des raies, ainsi 
que les largeurs entre elles. Mais nous verrons qu'en fait, à 10 p. 100 
près, ces comparaisons demeurent possibles. 
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Le paramètre l', se comporte comme l'inverse d’un temps de relaxa- 
ion. C’est lui qui définirait la largeur ultime des raies si le champ H, 
tait complètement homogène. 


- b) Influence des inhomogénéités de champ. — Nous supposons 
qu'un atome donné reste dans un champ très homogène pendant le 
emps T et nous prendrons la moyenne des ? sur toutes les valeurs 
le Hs. 

+ Posons : 

c AG? — p?(@0 — © — dy)? — pos — E)° 

10 = I . Sab 1 ie 

) KR + 4Ka(r + — Ti et DE 


2 


… Faisons l'hypothèse (parfaitement arbitraire) d’une répartition Lorent- 
ienne des inhomogénéités. La probabilité pour que w, soit compris 
entre &o et @o + da, est alors : 


3.16) HONLOE : 


Nous devons calculer : : 


K,» 
= I + p? 
17) == té ne ga J (oo) dos. 
AMC NL o Re 
P 
Posons : 
1@ — © —E 
. On trouve : 
| KT 
3 8 er on * - 
(9. 10) BE zp" Z " rats 
| Het 
+ P PL 
La raie est lorentzienne. 
ESLKT > 1 : 
K = p° 
(3.19) STE 
| EE 


Les inhomogénéités ne jouent aucun rôle. À 
> Notons que T; est remplacé par PT; pour une transition AF—o, 
Am —p ; les raies Am—p ont donc une largeur limite p fois plus fai- 


ble que les raies simples. 


: 


ROSE | | | 
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La largeur à mi-hauteur de est donnée dans tous les.cas par là 
formule : 


; I I I 2 =) 
(3.20) pee a(e Vas AE ) 
“FRA 
si Ky > ve” ; 
I 2K4b “+ 20e 
(3.21) sf + Vi+*). 
Remarque. — 1) Nous avons supposé que les raies étaient complètes 


ment séparées. S'il n'enest pas ainsi, le calcul se complique beaucoup; 
l'effet de la radiofréquence*ne pouvant plus se représenter par une 
matrice aussi simple que te. Î 

2) L'hypothèse d’une répartition lorentzienne des inhomogénéités est: 
complètement arbitraire. Nous verrons que l'expérience confirme les 
formules (3.20) et (3.21). Au contraire la variation de : pour Aw—% 
n’est pas donnée par la formule (3.18); cette variation serait en meil= 
leur accord avec la formule (3.14). Il semble donc que les inhomogé# 
néités de H, agissent très peu sur l'intensité des résonances. 


c) Cas où la formule de Majorana s'applique. — L'action de la. 
radiofréquence ne peut plus. être représentée par la matrice : | 


R(t) = (4 + Pasta). 


Il faut utiliser : 


ab 


\ I += D Patas 
(3.22) 


na 


t 
| Par, |, Petra 


Pois sort aratrit ARE tata Ale € 


Px(t) étant les probabilités de transition calculées à partir des formules* 
Majorana Nous n'avons pas mené complètement les calculs dans ce cas. 
Cependant toutes les quantités P(F,m, m’, {) sont comme PC - ee : ; !) 
2. 7 
symétriques par rapport à la valeur 65 = now + à,. | 
: sera donc aussi une fonction ne variant pas si on change le signe 
de (6, — n« —3,). La résonance observée aura donc toujours:lieu pour 
Oo —=A0 + de 
Toutes les quantités P, calculées. par (3.22) conduisent à des lar- 
geurs de raies proportionnelles à celle calculée dans le cas d’un spin 1/2 


c'est-à-dire proportionnelle à <: IK | — >. i est une fonction com- 
pliquée des P;,, mais nous vérifierons que la largeur de ? est égale- 

ent proporti : à er. | 
m LP portionnelle à <=|K | Fa 
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CHAPITRE IV 
Montage expérimental. 


L'appareil utilisé est analogue à celui décrit dans les références (3) 


(21) (36). 


- 1° La cellule. — Nous utilisons une cellule sphérique de 10 em de 
diamètre sur laquelle sont soudés deux tubes (représentée schémati- 
-quement sur la figure 7). Un queusot 
contient le sodium, un tube latéral relie la 


| : È » k _Argon 
cellule au réservoir d'argon. La réserve 
d’argon est formée d'un cylindre fermé par 1 S 

4 ê. Û ————— © se 
.un ergot très fin, une masselotte en fer Ir 
permet de casser cet ergot et d'introduire 
Vargon dans la cellule préalablement he 
vidée. Fig. 7. 


… 20 Le four. — La cellule est placée dans 
“un four qui la maintient à une température constante d'environ 105° C. 


3° Montage optique. — a) Irradiation. — Les bancs d'optique sont 
placés horizontalement dans la direction de H, de part et d'autre de la 
cellule. 

Sur chaque banc, nous disposons trois lampes « Philips » So6o placées 
horizontalement l’une en des- 
sous de l’autre. 

L'image des sources est for- 
mée au voisinage du centre de 
la cellule par deux condenseurs 
de grand diamètre (13 cm) et 
de courte distance focale (8 cm 
environ). En avant des conden- 
seurs, on dispose les polari- 
seurs circulaires. 

b) Détection (fig. 8). — Les 
bancs d'optique sont horizon- 
taux et perpendiculaires à Hs, 
l'un mesure l'intensité de la 
lumière r, l’autre celle de la lumière s réémise par la cellule. On forme 
l’image du centre de la cellule sur la photocathode d’un photomultipli- 
_cateur IP21. 
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Les signaux des deux photomultiplicateurs sont opposés dans un 
pont de résistances (18). 
On équilibre le pont en l'absence de radiofréquence, soit J: le signal 
du premier photomultiplicateur, L celui du second. Nous avons 


li ale L=al avec ar 


(a, b constantes dépendant des sensibililés, des ouvertures de fais- 
ceaux, etc.). On ajoute la radiofréquence, le pont se déséquihbre, les 
signaux deviennent |, et L : 


Le récepteur est un galvanomètre de sensibilité 4,4.10-'t ampère 
par millimètre à 1 mètre (12,8 secondes de constante de temps). 


4° Champ magnétique H,. — Le champ principxl H, est produit par 
une paire de bobines de Helmholtz. Le champ H, est horizontal. Ces 
bobines peuvent produire un champ de 20 ærsteds pour un courant 
de 10 ampères. Leur diamètre moyen est de 70 cm. Elles sont alimen-« 
tées par une batterie d'accumulateurs au plomb. 
L'intensité du courant parcourant les bobines est mesurée à l’aide 
d’un potentiomètre Leeds Northrup type K:. Le shunt est maintenu à 
là température de la glace fondante. La précision relative de ces mesu- 
res est de 107*. . 
Dans ces expériences, l’inhomogénéité du champ magnétique joue « 
un rôle fondamental. Afin de mesurer cette inhomogénéité, nous 
avons construit un appareil à résonance nucléaire de protons utili- 
sant la méthode de Purcell. Cet appareil fonctionnait à 941 kHz, 
H, 220 œrsteds. La résonance a été observée sur une solution très peu 
concentrée de nitrate ferrique dans l'eau. | 
Nous n’avons pas effectué de mesures absvlues du champ, mais nous | 
avons étudié la variation du champ H, dans l’espace en déplaçant la 
sonde de résonance nucléaire La largeur AH, des résonances mesurée 
au centre du champ était AH, — 107* H5. Nous avons déplacé la sonde 
le long de l’axe des bobines ; un déplacement de 3 em à partir du. 
centre conduit à un déplacement de la résonance des protons 
de 1,5 10—* en valeur relative. Enfin, quand on déplace la sonde le 
long d’un axe perpendiculaire à H,, la résonance ne semble pas se 


Se mais elle s’élargit considérablement pour un déplacement 
6 5 cm. 


» . . A Y 
Il semble donc que l’on puisse garantir un = de l’ordre de 10* sur 
0 
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une sphère de 3 cm de rayon. Notons que la valeur théorique est de 
l’ordre de 0,5.107*. 

L’axe du champ créé par ces bobines était placé sensiblement paral- 
lèle à la composante horizontale du champ terrestre. 

Nous avons également un deuxième système de bobines de Helmholtz 
créant un champ vertical destiné à compenser la composante verticale 
du champ terrestre ou bien à faire légèrement varier la direction du 
champ total H,. Les bobines de ce deuxième système ont 1,10 m de 
diamètre, le champ qu’elles produisent peut aller jusqu'à 4 œrsteds. 

Dans toutes nos expériences, nous maintenons la fréquence du 


champ oscillant fixe (osc:llateur à quartz) ct nous faisons varier le 


” 


champ magnétique Hi. 


5° Champ radiofréquence. — a) Production. — La cellule est entou- 
rée par deux bobines placées approximativement en position de Helm- 
holtz. Le champ H, est voisin de la verticale. 

Nous avons utilisé des fréquences comprises entre 941 kHz et 14 MHz. 
La puissance utilisée pouvait monter jusqu’à 50 watts. 

Nous avons également fait des expériences où l'on utilise simulta- 
nément deux champs de radiofréquence w et w”. 

On dispose alors autour de la cellule une deuxième paire de bobines 
donnant un champ H; horizontal et perpendiculaire à H4. 

Les oscillateurs sont des oscillateurs pilotés par quartz, suivis d’un 
ou deux étages d'amplification de puissance. 

b) Mesures de H,. — Dans le cas général, on dispose, à l’intérieur 
du four, une boucle accordée ; le voltage induit aux bornes de la 
boucle est redressé par une diode 1N34 ; on mesure le voltage continu 
apparu aux bornes du circuit. 

Nous avons vérifié que ce voltage est proportionnel à H, aux fré- 
queuces utilisées sauf pour les très faibles valeurs de H,. Pour étalon- 
ner ce voltmètre de crête, nous avons remplacé le générateur pilote 


| par quartz par un générateur commercial « Férisol » oscillant à la 


même fréquence et qui est muni, à la sortie, d’un atténuateur à décades 
étalonné. 

Dans les expériences où nous utilisons deux fréquences, le dispositif 
est peu commode. Nous devons, en effet, mesurer simultanément les 
champs H, et H,. Les fréquences utilisées étaient voisines (1 MHz, 206 et 


9h41 kHz) et il est difficile de construire des voltmètres de crête de 


4 ü Le 


sélectivité suffisante. Les fréquences employées étant relativement 
basses, nous mesurons directement le voltage haute fréquence aux 
bornes des bobines créant H, et H; à l’aide de voltmètres électroni- 
ques. Ces voltages varient entre. 5o volts et 0,5 volt Dans ces condi- 
tions, le champ Il, induit sur le circuit de mesure de H; un voltage 
100 fois plus faible que sur son propre circuit de mesure (et récipro- 
quement). 


LEON 7 
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CHAPITRE V 


Résultats expérimentaux. 


Introduction. 


Dans le chapitre Il, nous avons séparé le cas d’un champ H, tour- 
nant du cas général. En pratique, nous utilisons toujours un champs 
linéaire. Ce champ se décompose en une composante le long de H, ets 
une composante parallèle à H,. Dans ces conditions, les champs tour-« 
nants droits et gauches ont la même amplitude K; —K_. Si nous” 
voulons étudier les résonances en champ tournant, nous devons nous“ 
placer dans des conditions telles que l’effet des photons K-_ et K_ soit 
négligeable. Pour cela, nous avons utilisé des fréquences assez éle-w 
vées w > 5 MHz et des puissances faibles (inférieures à 10 watts). Dans 
ces conditions, pour w æw5, le seul effet parasite est un déplacement 


d'ensemble des raies de la quantité — (négligeable dans les expé- 
riences). 
Au contraire, si nous voulons étudier les résonances multiples uti- 


pare 


lisant les photons K_ et K_, nous nous placerons à des fréquences plus | 
basses w {4 MHz et nous utiliserons des puissances pouvant aller” 
jusqu’à 50 watts. $ 
Les vérifications que nous avons effectuées portent sur les points 
suivants : E 
1) mise en évidence des résonances multiples ; | 
2) position des résonances, variation de la position avec H, ; 4 
3) largeur des raies Av, variation de la largeur avec H, ; À 
4) intensité I des résonances. \ 
Les expériences sont conduites de la manière suivante : nous “ 
fixons w, nous fixons aussi le niveau de radiofréquence (c'est-à-dire K:, ! 
K_ et K,) et nous étudions le spectre en faisant varier w,. On recom- | 
mence ensuite pour une autre valeur de H,. 4 


Résonances en « champ tournant ». | 


,» , y 14 
Nous n'avons étudié que les résonances AF — 0 ; elles se placent 
toutes dans la région w5 ww, 


Nous avons fait des mesures à trois fréquences : 4,95 MHz, 8,07 MHz 
et 14 MHz ; elles ont été choisies relativement basses afin de réduire 
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A roue 1% 
mutant que possible l'effet des inhomogénéités du champ H,. Toutefois 
ious ne pouv ré l 
1 pouvons descendre plus bas en fréquence, car les diverses 
ésonances simples ne seraient plus séparées. 
Les vérifications ont été effectuées de la façon suivante : 

» Pour une fréquence donnée, on étudie: 1°) la variation de la lar- 
Er des résonances simples en fonction de Hi. On compare les 
argeurs dès diverses résonances simp'es entre elles, puis on porte 


de” ? Là : 
\y —f(H) pour les résonances' doubles, on compare les largeurs des 


1-1 F-2 1,0 F=2 
0 2-1 2,0 21 


de | 


à 
n— 

LL 
sn 


- &Mh3950 


676 ærsted 6,8 œrsted 6.84 œrsted 


Fig. 0. 


À 


liverses résonances doubles, puis on compare ces largeurs à celles des 
ésonances simples. On passe ensuite aux résonances triples, etc. ; 
j 


+ 0) on étudie ensuite les amplitudes en fonction de H; et éventuel- 
ément les déplacements (Ils sont toujours faibles et n’ont été observés 
qu'à 14 MHz). 

a) 4,95 MHz (deux spectres typiques sont représentés sur la figure 9). 
» La courbe supérieure est obtenue en utilisant un niveau de radio- 
réquence plus élevé. 

_Largeurs. 

. Résonances simples. — Nous avons d’abord porté les variations 
e Av(2— 1) et Av(i 0, F—2)-en fonction de fl; ; on obtient des 
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droites sauf aux très faibles valeurs de H, (fig. 10). Ceci s'explique si on 
admet la formule : 


(3.20) AV 2[r, _ VA + AE —+— æ)). 


Ay = F(YH:) 
raie 2,1 


4,950 Mhz 


GC25 0,125 0,25 0,375 H; 


Si Ky > li (largeur intrinsèque des raies) : 


= 
0 


ab 
2 


(3.21) AVE = [re JE 2Kao(1 20 }] l; (inhomogénéité) 
cette courbe est une droite comme le montre l’expérience. 

Elle tend vers 21, quand K,, tend vers o. Or Av,; tend vers 2([; + Ti) 
d’après (3.20). La courbe 4v,;(H,) est doncau-dessus de la droite (3:24 
pour H, petit. C’est ce que l’on observe sur la figure 10. 


Ay =f(H?) 
rare 2,-1 
4,950 Mh3 


Ceci nous permet une évaluation, assez peu sûre d’ailleurs, de 
et l, : 
- 


ook NZ 21, — {400 Hz, 


dorénavant nous poserons : 


BKab ab 
RE in Do et 


PET 


3 ÉTUDE DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA 793 
(p ordre de la raie) Av;, est la contribution du champ de radiofré- 
quence à la largeur de raie. 


Ces quantités se déduisent des réseaux de courbes précédents don- 
nant Ay(YH;) (ce sont des droites pour ;H, grand) : 
Let AV : 
On peut ainsi former le rapport —"— ; on trouve expérimentale- 
HO(F=2) 
ment 1/1.35. 


Si on suppose les facteurs à,, voisins pour les deux raies, le rapport 
théorique vaut : 


Ces deux valeurs sont en accord à 10 p. 100 près. 

Résonances doubles. — Nous avons étudié la raie 2 > o. La courbe 
A20(yH) est une droite sauf aux très faibles valeurs de H,. 
- Aux faibles valeurs de yH;, l’effetest de même nature que pour les 


D: , ; r Re 
raies simples (r, devant être remplacé par =) on en déduit : 


115 — 199 kKHZ 2. = 180 Hz 


en bon accord avec les mesures précédentes. 
Nous avons, en outre, les formules suivantes : 


+ 
- Je K2 
K: == 2K}, K2,0 — 2\ 6 FR 


-(< est la distance de la raie 2 — 1 à la raie 2 — 0). 

La mesure de A}, nous donne donc K} et par suite, nous permet 
de calculer K:9 donc Av? 4. 

Par exemple, pour un niveau donné H,, nous avons trouvé 
Av}, = 38 théorique, 7 observé. 
- De nombreuses vérifications de ce type ont été faites et ont toujours 
‘donné un assez bon accord avec les valeurs théoriques. 

Raïe triple (2,— 1). 

La courbe AH) est une droite (fig. 11). 

On trouve ici : 


25 Je r,) = 1,4 kHz. 


- De même la comparaison des facteurs d’élargissement des raies 
simples (2 — 1)et triples (2 > —1) conduit à la valeur théorique 
Ay; _1—= 3.2, on observe 3,8. 

En résumé, il est possible de rendre compte des variations de lar- 
geur à l’aide des trois paramètres l,, P>, K4. Dans nos expériences, 
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l’; est trois fois plus petit que l; et ne joue un rôle important qu'aux 

très faibles niveaux de H,. La proportionnalité des coefficients d’élar- 

gissement aux éléments de matrices K,, se vérifie très bien. 
Amplitudes : 


raie 2,0 
4,95 Mhz 


A 


E | 
Le 
4 
: 
à 


né? ESS 
Les courbes —— —=/f(H?) sont, dans tous les cas, des droites et cela 
avec une très bonne approximation (Big. r2). 


La variation de I semble être en bon accord avec la formule : 


2 
(5.1) tEs Ko 
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. Elle est en: contradietion: avec l'hypothèse d’une répartition lorent- 
zenne des inhomogénéités. (5 1) est, par contre, en accord avec (3.14), 
formule où l’on-ne tient pas compte des inhomogénéités. 

Nous n'avons pas observé de déplacements. 


72 


Ces déplacements seraient. de l’ordre de 2+, bn K2 € © (2.65), 


9 


K | £ ; : 
donc _ << 10 kHz; ils seraïent petits devant la largeur des raies. 


_ 


- Des mesures ont été effectuées à d’autres fréquences. Les vérifica- 
ti ions se font de la même manière. Le but que nous poursuivions était 
de voir si les vérifications précédentes n’ont pas un caractère acciden- 
tel. 


b) 8 MHz 07. 
… Nous avons vérifié la linéarité de A»: (7H) et: Av:o(yHs). Nous trou- 
vons aussi : 


de (valeur théorique 1,25). 


Nous obtenons de même : 

2(7, + F:) = 2,5 kHz. 

L'étude des raies doubles 2 +0, 1—>— 1(F—0), 1 æ—1(F—1) 
conduit à des largeurs limites 2 eo + r) — 2,2 kHz. Soit 21, — 600 Hz, 
valeur un peu différente de celle trouvée précédemment : 

273 = 1,9 kHz. 


On obtient de même pour le ue des coefficients d’élargissement 
des raies doubles : 


Expérience Théorie 
* ee 
, Av —1,F—2 > = 
n, 7 NE dns I 1,29 
( AV2,0 
He 
LR 9,1 2,4 


* 
Avi 1,2 


Les coefficients SUR des raies doubles peuvent être com- 
parés à celui de la raie anne #5 
On trouve : 


; Théorie Expérience 
. AE SAN RS UT 25 26 
F- 
| AVi_S 1,p—2- 5 5 28 ; 20 
| + 
ARS pete 2% II 12 


ï 


ce qui est ici encore en très bon accord. 
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De même pour les raies triples (la raie 2,1 servant toujours de point 
de comparaison) : 


Théorie Expérience 
AA Lens 14 15,5 
Au ere Cr 1/ 12,9 


La largeur limite des raies triples vaut : 


25 + là) — 2 kHz, 
14 Mh3 


0-2 0-1  9,-1 1,4 2,4 2,1 


Fat F22 F29 44 F2 10 F=1 Ï F-2 | 


IN ÉPSTAN 


494 6oersted 1927 19/58 29,79 79 


Fig. 13. 


Les amplitudes obéissent à la loi (5.1) (fig. 12) (Cette loi est valable: 
aussi pour la raie quadruple). 


c) 14 MHz (fig. 13). 
On a étudié les largeurs des trois raies simples : 
(2-1), (tr 0, F2), (1 0, PF) (fish). 
On obtient 2(1, + T:)—4,1 kHz à partir des largeurs limites : 
Théorie Expérience 
* 
Avi,0r—2 Es 5 re 
AA : ? 
A 1 
A SN 7. LR 1 
Avi,0r— ; 5 
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Raies doubles. 
Les largeurs limites conduisent à la valeur : 


1E Je ra) = 3,9 kHz 


d’où : 
27, — 400 Hz 21: —3.,5 kHz. 
+ 
25 
20. A» Fonction de x? 
raie 20 + 
1:1F:1 © 
14 Mhs 
40 
200 400 800 #2 4200 


fonciion da M, 


20 2Y 


raie 21 + 
F:1 40 X 


14 Mh3 


7 On obtient de même : 


Expérience Théorie 
AV _yp— En Te 
ES x _ < EU à 1,29 
* 
, AY20 
* 
AV20 
_ ro CA. 2,4 
AVi,1F—1 
k 
Av» 
« . LA L2 I- I 


* 
A), —2 
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et pour les coefficients d'élargissement : 


Expérience Théorie 
AVR ETES nr 12,9 
Avi pv ‘ . Ê 12 19 
LS Le 
AV, F1 . . . Etes Li) 
AVS STE SE r159 12,9 


La valeur théorique étant obtenue à partir de Avi. 
Enfin dans le cas de la résonance 2 = — 1, on obtient : 


(5 + le) = 3,8 kHz. 


Expérience Théorie 


VER . . 2,0 3 
Les amplitudes suivent la loi (5.1) (fig. 12). J 
Ici, nous avons observé un déplacement de la résonance simple 2,1% 
Le déplacement est du bon ordre de grandeur. La dispersion des 

résultats est importante. | | 


Détermination de Vi et Vs. —Ainsi les déterminations de F;, déduites 
de la différence de largeur entre une résonance simple et une résonance: 
double (ou triple), me peu précises. Pour déterminer l, et [,, nous 
allons porter la largeur limite des résonances simples en fonctions 
de w,. Si, comme nous devons nous y attendre, l, est dû aux inhomo= 
généités et si l, varie peu avec le champ, cette courbe sera une droite. 
dont la valeur extrapolée pour w, — 0 déterminera l'; largeur intrins 
sèque. 

En plus des trois points déjà déterminés, nous avons mesuré les lar- 
geurs limites à 4,035 MHz et 6,5 MHz (d’autres points provenant de 
résonances multiples avec Am — 1 viendront se placer sur cette courbe) 


La courbe obtenue (fig. 15):est bien une droite, la valeur de FA 
déduite par extrapolation est : 


20, —=/44o hertz Æ 50. 


Nous avons ainsi porté la largeur limite des résonances doubles 


2 +r +), on oblient une droite parallèle environ 200 hertz en dessous 


de la précédente (Ceci montre que l, est dû aux inhomogénéités du 
champ et que l'; est indépendant de w4). Notons que l'? vaut et hertz 


AË 
par mégahertz, ceci correspond à une inhomogénéité de 


. er bon 
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accord avec les mesures de résonance nucléaire faites à l’intérieur des 
bobines de Helmholtz. 

Nous avons supposé que l’; provenait en grande partie du temps entre 

labsorption successive de deux photons optiques par le même atome. 

- Nous avons cherché à vérifier cette dépendance. Pour cela, nous avons 

coupé par deux l'intensité de la lumière orientatrice et nous avons mesuré 


variation de la largeur 
limite avec Woo 


AA, 


21K Ê 


15 si 


intensité lumineuse 
divisée per 2 


5 Mhs 10 Mhs 15 Mhz *° 
à nouveau les largeurs limites des résonances simples. Nous avons 
» à nouveau tracé la courbe donnant les largeurs limites en fonction 
de «x. Les points se p'acent à peu près sur une droite parallèle à celle 
 Obtenue avec une intensité lumineuse normale. L’extrapolation conduit à 
> un [,, voisin dela moitié de l; (fig. 16). 


30 pxpériences sur les résonances multiples An > Am. — à) Expé- 
RIENCE SUR DES RAIES DU € TYPE MAJORANA ». — Nous avons repris et 
complété les expériences effectuées par Margerie (28) à 1 MHz 206 (nos 
mesures ont été faites sur la vapeur de sodium en l’absence d’argon). 


4 
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Les diverses raies du spectre précédent sont alors pratiquement super- 
posées les unes aux autres. Dans ce cas, les probabilités de transition 
sont données par les formules de Majorana. Margerie avait mis en eV 
dence les raies 20 = ©, ; 36 = &; etc. Il avait mesuré leurs déplace=, 
ments, mais n’avait pu mettre en évidence le déplacement de Ja raie 
simple. Il n'avait fait aucune étude de largeur et de variation d ampli- 
tude simple. Il ne compensait pas le champ terrestre. Nous avons fait 
une première série d'expériences en ne composant pas la composante 


me 1 Mh3 206 


experience sur la vapeur 


PR RER PRE D 


16 carsted 1,34 2.52 37 


Fig. 17: 


verticale du champ terrestre. La figure 17 montre un spectre obtenu 
dans de telles conditions. 


1) Déplacements.— La position des raies en fonction de H} est donnée 
par les formules (2.89) (K_—K\,). 

Si on porte la position des raies doubles et triples en fonction de She 
on obtient des droites. Le rapport des pentes de ces droites est 1,73 ; la 
théorie prévoit 1,78. Les déplacements des raies doubles et triples sont 


donc cohérents entre eux, mais on n’observe pas de déplacement sur la 
raie simple. 


: 
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2) Largeurs: — AY(H;) est une droite sauf aux très faibles valeurs 
‘de H, où l’on observe plutôt la loi : 


AP ALT + ai(yH)]. 


l'est de l’ordre de 3,5 kHz. T n’a, a priori, aucune relation avec le F, 
déterminé au chapitre précédent. Il provient très probablement du fait 
que € n’est pas complètement nul, les diverses raies simples ne coïnci- 


1Mh3206 
intensitä des raies 
an fonction de H'o 


+ 
3 w = wo 
champ terrestre 


ane 
; A champ 2 A , 3* ; 
— u —— ] 
0,4 osrsted O,Bcersted 1,20ers:rd 


Fig. 16. 


dent pas exactement. Aux très faibles valeurs de ÿH,, nous observons la 
Superposition non résolue de toutes les résonances. & « 0,72 kHz ; 
l’ensemble du spectre s'étend sur 6: < 4,3 kHz (si toutes les résonances 
avaient la même amplitude, on devrait observer au moins cette largeur). 

Pour la raie double 26 = w,, on trouve Av, + bHi sauf aux très fai- 
bles valeurs de ÿH.. 


La raie triple obéit à la loi : 
À AvÊ=|T + (yH:}f] 
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En résumé, le seul résultat en désaccord avec la-théorie semble être: 
l'absence de déplacement Bloch-Siegert de la raie simple. Or cette raie: 
se produit dans un champ H, de 2 œrsteds, la composante verticale dul 
champ terrestre produit une inclinaison notable du champ total. Nous 
décrivons la raie en faisant varier H, ; ceci modifie cette inclinaison! 
et peut perturber de façon notable l'aile de la raie du côté des champs 
faibles. 


Compensation du champ terrestre. 

La théorie prévoit que la résonance double n'existe que si K_ 0, 
c’est-à-dire que si la projection du champ oscillant sur le champ 
constant H, n’est pas nulle. En faisant varier la composante verticale! 
du champ terrestre H5, on fait pivoter le champ total et l’on doit trouver 
une valeur de H, telle que K, — 0; pour cette valeur, la raie double 


doit disparaître, les raies simples et triples n’étant pas affectées. 

Nous avons donc étudié la variation d'intensité des trois résonances. 
avec H;. Nous avons choisi la grandeur de H, dans chaque expérience 
de façon que la hauteur de la résonance soit très sensible à une modifi- 
cation du terme K;; qui assure le couplage des deux niveaux résonants, 
de façon à déceler un changement possible d'intensité des raies simples 
et triples. 

Dans le cas de la résonance double, nous observons un minimum 
prononcé d'intensité pour un champ vertical compensateur un peu 
supérieur à celui compensant la composante verticale du champ terres- 
tre. L’intensité minimum est quatre fois plus faible que l'intensité en 
l'absence de compensation. Comme H, n’a pas la même direction sur 
tout le volume de cellule, le minimum observé n’est pas nul (fig. 18). 

Nous avons fait la même expérience pour la raie triple ; l'intensité de 
la raie ne présente pas de minimum. Elle décroît pour H très grand 
(ceci est dû à ce que la lumière n’est plus 6, ; en outre, le champ de 
radiofréquence n'a plus l'orientation convenable par rapport au champ 
statique, K baisse si H; devient trop grand). Se : 

Pour la raie simple, on observe un maximum d'intensité pour la 
valeur de H, qui donnait le minimum d'intensité pour la raie double 
(ceci peut être dû à deux raisons : une meilleure polarisation de la 
lumière orientatrice et un maximum de K au moment où K_.est nul). 


Nous observons également une baisse de signal quand H', devient 
grand. ñ 


# Là L . N k 
Nous avons tracé un nouveau réseau de résonances simples en 
fixant H, à la valeur annulant K,. Nous avons constaté que dans ces 


conditions on observait un déplacement Bloch-Siegert de la raie simple. 


Nous avons mesuré à nouveau les déplacements des trois raies. Le 
déplacement des raies doubles et triples n’est pas affecté par la pré: 
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 sence de Hs, ce qui est conforme à la théorie (si on suppose que K ne 


varie pas), ce déplacement ne dépendant pas de K... 


Le déplacement à, de la raie simple est linéaire en Hi (fig. 19). Si 


l'on compare la pente de cette droite à la pente correspondante pour la 
“raie triple, on trouve 1,6; la théorie prévoit 1,5. Ainsi les déplace- 


- ces ÂAM—1, mal 


_ fréquences plus élevées de 


“fréquence impor 


ments des trois raies sont cohérents les uns par rapport aux autres. 


1 Mhz 206 
position des résonances 


en fonction de H, 


160 77e Le 
500 1 000 1 500 


Fig. 19. 


b) ÉTUDE DES RÉSONANCES séparées. — Nous avons ensuite opéré à des 
facon à séparer les différentes résonan- 
ces Am—1. Nous avons utilisé deux fréquences 2,,625 MHz et 
3,865 MHz. Cela nous a conduit à utiliser des puissances de raïio- 
tantes (50 watts). La figure 20 montre la nature du 
dans la région 26 60. On observe deux résonan- 


‘spectre observé 
: on observe aussi deux résonances (Am — 2) qui sont, 


‘en fait, des résonances quadruples. 
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Déplacements. — Nous avons étudié le groupe des résonances 26 © &v:h 
Nous avons porté la position des raies (2 > 1)? (2 —> 0}? (1 > 0} 
(1 > — 1) en fonction de H2. On a obtenu une série de droites paral- 
lèles (fig. 21) conformément à la théorie (voir chap. IL, 30, c). Nous avons 
fait une vérification analogue pour les résonances 36 + @o (fig. 21). On 
trouve une série de droites parallèles. Nous avons comparé les pentes des; 
droites entre les deux groupes de résonances. La théorie donne 1,785; 
l'expérience donne 1,7 à »,1, MHz et 1,83 à 3,8 MHz ; l'accord est satis-- 
faisant. 


21 


| 


6,42 6,4 645 648 oersted H, 


Fig. 20. 


LARGEURS. — a) Groupe des résonances © = 20. — A 2,4 MHz, 
nous avons étudié la largeur Av des raies (2,1) et (1,0 F— 2)? en fonc- 
tion de Hi. On trouve des droites (fig. 22). 

On obtient 2([, + F;)—1,65 kHz, valeur voisine de celle obtenue 
pour les résonances simples à 4,95 MHz (1,75 kHz); ici le champ 
@0 © 20 correspond à la fréquence 4,925 kHz. 


Fiemarque. — Les l, sont donc les mêmes et ce résultat montre que 
les l, ne varient pas entre une transition (4m —1) et une transi- 
Uon (An — 1}. Ce résultat est conforme à la théorie. 

A 3,885 MHz, nous avons étudié la variation de la largeur de la 
rale (2 —+ 1)? An —: ; elleest linéaire en H?, Nous n'avons pas étudié le 
variation de largeur des raies (Am = 2)°. Nous avons en effet remarquk 
que pour les raies d’ordre supérieur à 3, on commet d'énormes eu 


PR] 
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position des raies 


Zw = we 
2 Mhz 4 625 


2 
en Fonction de H, 


807 


8,02 
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42 


Position der raies 


We "0 3 w 
2Mh3 4625 rad? 
2 


fonction de Hi fur eee 


100 200 300 


Mme 


w = 2,4625 Mh3 
An =2 

rale 21 + 

raie 10 x 

A y en fonction de H? 


H? 
30 
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expérimentales sur les déterminations de largeur : les déplacements 
sont très importants et il suffit alors que le niveau de radiofréquence 
varie très légèrement pendant la mesure pour que la raie subisse un 
déplacement plus grand que sa largeur. 


b) Groupe des résonances &w 30. — À 2,625 MHz, nous avons 
étudié la variation de largeur de la raie (2 — 1)° en fonction de H; les 
points se placent médiocrement sur une droite. On obtient une largeur 
limite de 2(1, + >) — 2,4 kHz, cette valeur se place bien sur la courbe 
des largeurs limites en fonction de « pour wo — 30 — 7.4 MHz (voir 
fig. 21). Nous avons tracé les mêmes courbes pour les raies (2 —> 1})° et 


20 


raie 2,1 


Bns.3 He 234% 


10 w = 3,885 Mhz 


Av = F(rH?) 


40 20 He 30 : 


4 


(0, F—2) à 3,885 MHz (fig. 23) ; elles conduisent à une largeur 
limite de 3,/ kHz qui se place également sur la courbe l'(w;). - 
Si nous supposons que K,.<K, nous savons que la largeur des 


raies An — 3Am ne dépend que de K et de à,,. Nous pouvons mesu= 
rer K à partir de la position des raies ; nous pouvons donc comparer 


Bo et 4/1 + 2. 


Les résultats sont les suivants : 


PLUS T EX | 


EKan Av — TAVE Bab Bab È 


2 
2,4625 MHzraie (21) . . . 33 F “4 
3,889 MHz raie (2 —> 1). . . . 18 # 16. 
NOT O(F =) SRE 22 25 0:61 


3 


San avons calculé Da dans le cas très particulier d’un atome de 
sodium sans spin nucléaire soumis au pompage optique de la raie D, 


um ° ÉTUDE DES TRANSITIONS A PLUSIEURS QUANTA S07 


'n obtient Ô — 1,2 en prenant pu — 0,6, ce qui est raisonnable à la 
session d'argon à laquelle nous opérons et à l'intensité lumineuse 
Xcitatrice utilisée (29). 


-Amplitudes raie (An)? ©, — 20, — Nous avons vérifié pour la réso- 
‘ 


= La 
LH 
ance (2 — 1}?laloi T—= aH* + b aux deux fréquences utilisées. Nous 
15 2 ET , . H° , . 
Yons également vérifié que la loi — aH* + b était en assez bon 
&cord avec l'expérience pour les résonances (2 — 0)° w,— 20. Dans le 


[+ 6 


H|z 


Anz=3 w,= 3 w 


— —— —— ——— 


200 400 600 


Te 


Fig. 24. 


z 
is des résonances (Am)* nous n'avons étudié que la résonance l'Am==18 


D. à pins : - - 
à loi —aH +6 se vérifie bien (fig. 24). Nous avons également 


érifié sur une résonance (2 — 1)° que la forme de la raie de résonance 
fait assez bien représentée par une courbe de Lorentz. 


Lo Expériences utilisant simultanément deux fréquences w et w'. — 
jus avons également repris les expériences de Margerie. Nous avons 
tilisé les fréquences de 941 kHz et 1,206 MHz (raies du type Majo- 
ana). Nos vérifications quantitatives portent uniquement sur la posi- 
on des résonances (28). 

_ Soit w et &’ les deux fréquences utilisées. 
» Nous poserons : 


Ke K, — K;(o, 
LKR, —=K-(0). 


is HO UE à AL re at à SE LS 
, 1 ; 
4. \ 
59 
i 
v 


808 JACQUES-MICHEL WINTER 


Je , LA | 
La position des résonances 26 et 3w en l’absence des photons o' est 
donnée par les formules : 


8 K? 
Oo +l—20—3 
3 K? 
O0 + =IO— e 


t étant la composante horizontale du champ terrestre. 
On peut tracer la courbe donnant la position des résonances en! 


3w 2w+w'2w+-w 


PAR ARE 


| 

| 

| 

| 
3w' 
DAS 


> 


1,25 oersted 256 375 5,04 
Hip: 


fonction de K et déterminer par extrapolation sa position Q, pou 
K = o. On en déduit, pour une valeur arbitraire de K, la grandeut 


RENE 7 , 
Co — 6 — 3 d'où K et £ (et K’ par une méthode analogue). Ensuite 
on trace un réseau de résonances lorsque les fréquences w et ©’ sont 


simultanément présentes, puis des valeurs fixes de K et K’. La positior 
théorique des résonances résulte de la formule : ‘5e 


(2125) © + {= po + qw' LS … 2K°? 2K"3 


dans laquelle £, &, «’, K et K’ sont connus. 


AC 


r 


je 


f 
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Gette formule n’est valable que si K, K°Æ(w—w’). L'accord est, 
bgénéral, excellent, même pour des K et K’ voisins de © — w’. La 
jure 25 montre les spectres observés. Les flèches donnent la position 
éorique des résonances. K’ est constant pour toutes les courbes et on 
it varier K. K augmente depuis le spectre du bas jusqu’au spectre 
ipérieur. 

‘On a observé des résonances allant jusqu’à l’ordre 5. 


Remarque 1. — On sait que l'intensité de la résonance po + go” 
irie comme Hi?! H}1%! ; on peut constater qualitativement cette loi 
Ir la figure 25. Par exemple, considérons les quatre raies 36, 26 + «, 
+ 20)", 3’; laissons K’ fixe et baissons K. La raie 3w disparaît la 
remière, puis 26 + ©’, 20° + ©. ; 


“Remarque 2. — Notons que les résonances po — (p + 1)w’ sont 
énéralement plus intenses que les autres résonances du même ordre. 
ëciest vérifié par exemple pour 26 —«’ et 26’ —w qui sont beaucoup 
us intenses que 2© + w’ et 20° + o (fig. 25). Ceci est également vrai 
ur $w'—2& et 3©— 0 qui sont beaucoup plus intenses que les 
itres raies à cinq photons. Ceci provient du fait que dans K,, on peut 
ouver pour ces résonances un terme : 


KPK'P+1 
(© — ©?" 


C'est la faiblesse de © —«’ au dénominateur qui rend ces résonances. 
tenses. 


% 


&o Conclusion. — Il est possible d'expliquer à peu près complètement 
s spectres obtenus dans tous les cas. Les désaccords observés entre la 
éorie et l'expérience apparaissent uniquement quand on cherche à 
Iculer les largeurs à partir des déplacements observés. Les désaccords 
teignent alors 20 p. 100. Une explication est proposée, faisant inter- 
nir le facteur à. Par contre, les déplacements sont cohérents entre 
x et les largeurs entre elles. À l'heure actuelle, aucune mesure 
isée sur une méthode distincte n'est proposée pour déterminer Sépa- 
ment le paramètre ô,,, c’est une cituation peu satisfaisante, mais à 
s yeux, l'ensemble des vérifications déjà obtenues laisse peu de doute 
1 le fait que l'interprétation proposée est correcte. 


L'ensemble constitue une vérification remarquable de la théorie des. 
rturbations d'ordre supérieur. 

Notons enfin le fait le plus important résultant de cette étude : la 
ible largeur limite des raies observées dans la vapeur en présence 
un gaz étranger. En l'absence d’inhomogénéités statiques [,, on peut 
pérer des largeurs intrinsèques inférieures à 200 hertz. 
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CHAPITRE VI 


En conclusion, nous pouvons dire que les résultats suivants ont 
obtenus : 


1) Une théorie assez complète de l’action d'une perturbation osci 
lante sur les sous-niveaux de l’état fondamental d’un système atomiqu 
Cette théorie nous permet de calculer les probabilités de transitit 
entre deux sous-niveaux, même s’il n'existe pas d'éléments de matri 
couplant directement ces deux niveaux. Cette théorie met en évideni 
la possibilité de transitions dans le système atomique, faisant inte 
venir l’absorption simultanée de plusieurs photons de radiofréquenc 

2) Un calcul permettant de relier la forme des raies de résonan 
observée sur une vapeur orientée aux formules de probabilités de tra 
sition déduites de la théorie. 

3) Une vérification expérimentale assez détaillée des formules, 
probabilités de transition en employant une vapeur orientée. Ce 
vérification expérimentale constitue la première étude détaillée d 
transitions à plusieurs quanta. 

4) Une mesure de largeur des raies nous permettant d'évaluer 
temps de relaxation dù à l’absorption successive des photons par“ 
même atome, dans les expériences utilisant de la vapeur orientée” 
présence d’un gaz étranger. Ce temps de relaxation donne des raies” 
résonance extrêmement fines, résultat en accord avec des mesui 
antérieures. 
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INTRODUCTION 


Vers 1934, les interactions entre photons et électrons (effet photo- 
électrique, effet Compton), avaient donné lieu à de nombreuses études: 
expérimentales et théoriques. HET à ; ; 

La physique nucléaire, par contre, en était à ses débuts, mais, pat 
analogie, la possibilité d'interactions entre photons et composants du 
noyau apparaissait comme très vraisemblable. 3 

C’est la considération d’une sorte d’effet photoélectrique nucléaire, 
qui a conduit Chadwick et Goldhaber, en 1934, à soumettre le deuté- 
rium au rayonnement y de Th C” (2,62 MeV) et leur expérience (16) 
constitue la première démonstration d’une réaction photonucléaire. 

Peu après, la photodésintégration du béryllium par les rayons y dui 
radium fut observée par Szillard et Chalmers (28), mais cette méthode 
n’était pas susceptible de s'étendre à d’autres corps en raison de l’éner- 
gie limitée des rayons y des corps radioactifs. 

La capture radiative des protons de 44o keV, par 7La, donnant une 
raie y à 17,6 MeV et une autre à 14,8 MeV a fourni une nouvelle source 
de photons qui a donné lieu à de nombreux travaux depuis 1937, car 
le seuil des réactions (y, n) et (y, p) est, en général, inférieur à 
17,60 MeV. ; : 

Enfin, l’emploi des bétatrons, accélérateurs linéaires et synchrotrons; 
est venu donner un nouvel essor à l’étude des gactions photonucléai- 
res. Toutefois il a fallu attendre une mise au point suffisante de ces 
appareils délicats et ce n’est qu’à partir de 1945 que l’on voit paraître 
des publications sur leur utilisation. D’autre part, l'interprétation des 
résultats s’est révélée plus difficile que dans le cas de sources mono- 
énergétiques et des méthodes nouvelles ont dà être élaborées. 

La masse des résultats obtenus depuis 1945 est considérable et nous 
ne voulons pas en faire une analyse complète. Des synthèses ont été 
publiées à plusieurs reprises, en particulier par R. Chastel (17), 
K. Strauch (57), E. W. Titterton (59). Il ne sera envisagé, ici, que lé 
cas des énergies inférieures à 4o MeV. 

Un des résultats les plus remarquables, mis en lumière dès 1948 par 
Baldwin et Klaiber (2), Perlman et Friedlander (49), est la forme en 
courbes de résonance qu'affectent, en général, les courbes de section 
efficace. L 

Pour interpréter les réactions photonucléaires, on a adopté, tout 
d’abord, l'hypothèse du noyau composé de N. Bohr (11) : ici ce noyau 
n’est qu’une forme excitée du noyau-cible, après absorption d’un pho- 
ton. La section efficace est alors le produit de la section efficace d’ab- 
sorption du photon 5, par la probabilité de réémission d’une particule 
d’un type déterminé. | 

Ce schéma permet de comparer directement, par la théorie de l’éva- 


poration de Weisskopf et Ewing (65) les rendements des réactions (y; n};, 
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(y, p), etc. Il a cependant donné lieu à discussion (35), ce qui a conduit 
à l'idée de l'émission directe des protons (Courant réf. 19). En fait, il 
semble bien que ce processus concerne surtout les émissions de parti- 
cules de grande énergie (20) (22), et que la formation du noyau com- 
posé soit l'hypothèse la plus probable pour expliquer l'émission de 
protons lorsque l'énergie maximum des photons ne dépasse pas une 
trentaine de MeV. 

Les réactions du type (y, «) ont été surtout étudiées sur quelques 

noyaux légers (*?C), mais n’ont donné lieu qu’à peu de publications 
relativement aux noyaux moyens et lourds. 
Notons seulement pour l'instant que le spectre d'émission des parti- 
cules x a été trouvé conforme à la théorie de l’évaporation pour le 
brome et l'argent, par Nabholz, Stoll et Waffler (48). Haslam, Came- 
ron, Cooke, Crosby (32), puis Millar et Cameron (46) par contre trou- 
vaient un excédent de particules de faible énergie, mais Millar (45) a 
fini par conclure que ce n’était pas certain et que la courbe d’évapora- 
tion convenait probablement En ce qui concerne le cuivre, Byerly et 
Stephens considèrent (15) que leur spectre est en désaccord avec la 
théorie statistique. 

D'un autre côté, Heinrich, Waffler et Walter (33) rassemblant et 
critiquant tous les résultats connus sur les sections efficaces (y, «) 
concluent à la compatibilité avec la théorie statistique des valeurs de 
o(y, «)/o(y, n). 

Il nous a paru que le domaine des réactions (y, «) sur les noyaux 
moyens et lourds était intéressant à étudier en vue de préciser les 
spectres d'émission des particules à et éventuellement les sections effi- 
Caces et de confronter ces résultats avec la théorie : c'est ce qui a fait 
l’objet du présent travail, pour lequel nous avons disposé d’un bétatron 
Brown Boveri de 31 MeV. Mais cette expérimentation n'avait de sens 
que si le faisceau était étalonné, ce qui exigeait une étude du rayonne- 
ment ainsi que divers calculs préalables, d'où le plan que nous avons 
adopté pour notre exposé. 


& CHAPITRE PREMIER 


Considérations préliminaires. 


Le spectre de freinage. 


L'interprétation des expériences effectuées avec le rayonnement X . 
issu d’un bétatron suppose la connaissance du spectre continu de frei- 
nage (Bremstrahlung) pour des valeurs de l'énergie cinétique des élec- 
trons s'étendant de quelques MeV à quelques dizaines de MeV. 
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Résuzrars rHéoniQues. — Des électrons d'énergie cinétique T, où 
d'énergie totale Eç = T, + m0C° = Te + & (mo : masse au repos de: 
l’électron ; c : vitesse de la lumière) frappent une anticathode contenant 
des atomes de nombre atomique Z. Il y a une certame probabilité, tra- 
duite par une section efficace, pour que, à l’électron incident, corres 
ponde un électron émergeant d'énergie totale E et un photon d'énergie: 
hv — k. L'énergie de recul du noyau étant très faible relativement, on! 
a très sensiblement : E& —E + k. 

Bethe et Heitler (5), dans le cas d’un champ atomique purement] 
coulombien V — Ze?/r (e : charge de l’électron), ont calculé, selon les: 
méthodes de la théorie quantique des champs et dans les limites de: 
l’approximation de Born une section efhicace différentielle, pour cha- 
que valeur de et toutes les directions possibles du photon et de 
l'électron secondaire par rapport à celle de l’électron incident. 

Dans le cas relativiste extrême (E > x, E > u) Sommerfeld (56) a 
intégré cette expression pour toutes les directions possibles de l’élec- 
tron émergeant. 1 

L. I. Schiff (54), pour tenir compte de l’effet d'écran des électrons 
atomiques, a repris le problème en adoptant, au lieu du champ coulom- 
bien, un champ de Thomas-Fermi et il a effectué le calcul, dans le cas 
relativiste extrême. Si l’on n’envisage que les photons émis vers l’avant; 
ce qui est conforme aux conditions expérimentales habituelles, la for- 
mule obtenue est analogue à celle de Sommerfeld. 

Schiff a fait remarquer, par ailleurs (53), que même dans le cas 
d’une anticathode assez mince pour ne pas ralentir sensiblement les 
électrons (0,1 mm de platine par exemple), ceux-ci étaient cependant 
déviés par diffusion élastique selon un angle moyen qui est grand par 
rapport à l'angle moyen du faisceau X : c'est donc cette diffusion qui 
commande la variation angulaire de l'intensité totale du rayonnement 
dont le spectre est peu sensible à l’angle, si celui-ci reste petit. 

Comme la plupart des expérimentateurs (36), nous adopterons done 
la formule de Schiff, en remarquant toutefois que l'approximation de 
Born, et la condition relativiste extrême (E > u), rendent le résultat 
peu sûr au voisinage du point limite du spectre (Æmax — E,— y) où 
l’on obtient une valeur finie, mais faible ; la courbe représentative étant, 
presque perpendiculaire à l'axe des Æ dans cette zone il ne paraît pas 
illogique de faire un raccord parabolique du {ype VÆmax — X, car il 
n'en résulte qu’une très faible déformation d'ensemble. 3 

D’autres causes possibles d’erreurs ont été discutées (44), mais il a été 
reconnu que leur effet était faible ou, tout au moins, qu'il se traduisait, 
par un coefficient à peu près constant. Or, dans un bétatron, il n’est 
guère possible de mesurer l'intensité du flux d'électrons frappant 
l’anticathode : la section efficace n’est done pas utile en valeur absolue 


mais seulement en valeur relative et les coefficients de correction indé- 
pendants de k n’interviennent pas. | 
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La formule de Schiff, qui représente, à un coefficient près, le spec- 
tre des photons émis par freinage d'électrons d'énergie cinétique T, sur 
des atomes de nombre atomique Z, s'écrit de la façon suivante : 


# dk 2 9 

2 DCE k)dk = [2(E; + (E, — k)?) log, d — (2E5 — k)?] 

avec 

É ES u}Æ 2 z3 \ 4 

4 Œ Eee + _ et. E=Te+y (a 187) 
2 RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. — Il paraîtrait, a priori, beaucoup plus 


logique de mesurer expérimentalement le spectre de freinage, que 
d'en chercher, par une théorie laborieuse, une forme analytique non 
dépourvue d'incerlitude. 

ge Malheureusement, le comptage des photons, d'une énergie donnée, 
ne peut s'effectuer que par l'intermédiaire de phénomènes secondaires 
produits par ces photons (paires d'électrons, diffusion Compton, etc...) 
et l'interprétation suppose une connaissance précise des sections effi- 
Caces de ces effets : or, aux énergies en cause, l'évaluation, par la 
théorie, de telles sections efficaces présente des difficultés du même 
ordre que pour le spectre de freinage. 

… Par ailleurs, la distribution du rayonnement d'un bétatron en cour- 
tes impulsions (1 à 30 sec) complique sérieusement les comptages dans 
tous les montages électroniques (23). 

- Ces mesures sont donc très difficiles et présentent de telles marges 
d'erreur qu’on peut seulement les confronter avec le spectre théorique 
pour constater qu'il n'y a pas incompatibilité. 

» Citons parmi les essais dans ce sens : 


1 — analyse des paires d'électrons à la chambre de Wilson : Koch et 
Carter (39) ; 

> — analyse magnétique des paires d'électrons : Lawson et Perl- 
man (4), de Wire, Ashkin, Beach (21); 

“ — absorption aussi totale que possible des photons dans les scintilla- 
teurs de grande dimension : Focte et Koch (25); 

— étude de la répartition énergétique des protons émis par le deu- 
férium sous l'effet du rayonnement d’un bétatron de 2 MeV par 
Meinstock et Halpern (64) et interprétation à l’aide d’une fonction 
théorique & section efficace de photodésintégration du deutérium ; 

_— utilisation de l’effet Compton : Robson et Gregg (51). 


Le spectre de Schiff s’est trouvé vérifié, aux erreurs expérimentales 
À . 


près, soit quelques centièmes dans les meilleures conditions, ce qui 


justifie son emploi dans des travaux dont la précision d'ensemble est 
du même ordre. 
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Calcul des spectres. 


On a déterminé 29 spectres S(T., 4) différents correspondant aux 
valeurs entières, en MeV, de l'énergie cinétique des électrons incidents 
entre 4 et 32 MeV. Chaque spectre est calculé pour les valeurs entières 
en MeV, de l'énergie des photons entre 1 et T.. L'ensemble se présente 
sous la forme d’un tableau triangulaire à double entrée, chaque ligne 
correspondant à une énergie des électrons incidents, chaque colonnesà 
une énergie de photon. 

Les constantes ont les valeurs suivantes : 
rs te 0 Ha MeV, 

50 Z = 78 (platine), 
æ—181 : c’est le chiffre 
adopté initialement par Schiff. 
Il est certainement discutable, 
w Mais une variation de ce terme 
placé sous un logarithme ne se 
répercute que très modérément 
sur S. 


Dans notre appareil, le rayon- 
nement traverse le verre de 
l’'ampoule (4 mm)sous un angle 
moyen de 63°. L’épaisseut 
moyenne de verre, dans la direc- 
tion du faisceau — 0,88 cm. 

De la composition du verre et 
des éléments fournis par W. 
Heitler (34), on déduit, en fonc- 
tion de l'énergie des photons: 
la section efficace Compton pa 
électron d’où le coefficient 

30 (Mev) d'absorption +, et la sectior 

Fig. 1. — Quelques « spectres-types ». efficace de formation de paires 

par atome de chaque type d’ot 

, le coefficient d'absorption +, 
Coefficient d'absorption total : +(4) — +, + Le 

. Remarquons que les photons réémis par diffusion Compton se répar 

ussent dans un angle assez grand pour qu'ils n’interviennent plus à 


quelque distance de l’'ampoule ; c’est pourquoi nous n’en tenons pa: 
compte. 


Une expression du spectre au voisinage de l’axe, après la sortie d 
l’ampoule sera donnée par : 


S'(T, 4) =ST, de crie, 
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Nous appellerons dorénavant spectres types les fonctions : 
PU) T0 SET.) 


pour une valeur de T,, P représentera un nombre de photons, par 
centimètre carré perpendiculairement à l'axe du faisceau, pour un 
intervalle de 1 MeV autour de chaque valeur k. La figure 1 donne la 
représentalion graphique de quelques-unes de ces fonctions. 

Des expressions analytiques approximatives plus maniables que la 
formule de Schiff ont été recherchées par divers auteurs dont 
R Basile (4) et nous-mêmes (13). 


Effet ionisant du spectre de freinage dans la matière. 


Le spectre de freinage adopté n’est déterminé qu’à un facteur près : 
N,. Dans toute expérience nécessitant la connaissance du nombre total 
de photons de chaque énergie, il faudra prévoir un dispositif pour la 
mesure de N,. On s’adressera pour cela à un phénomène mesurable quel- 
conque produit par le rayonnement et susceptible d’une évaluation 
a priori si la composition du faisceau incident est connue. 

Si l’on sait qu’un photon d’énergie k donne une contribution y(k), 


| l'effettotalsera: Y=No |," P(T.. k)y(k dk (12). Y étant mesuré et l’inté- 


grale calculée, N, se trouvera déterminé. 
‘Beaucoup de chercheurs généralisant les méthodes courantes dans 
- l'étude des rayons X relativement mous et des rayons y émis par les 
COTPS radioactifs, ont utilisé dans ce but, le phénomène d'ionisation. 
Au cours du présent travail, par contre, c’est une réaction nucléaire 
dont la section efficace est suffisamment bien connue à toute énergie, 
qui, par l'intermédiaire d’une mesure de radioactivité, nous a servi à 
\ réaliser cet étalonnage en intensité. 
» Il est apparu cependant qu'il était commode d'exprimer globalement 
 Jintensité d’une irradiation en unité d'ionisation, en rœæntgens, les 
conditions expérimentales étant précisées : cela permet des comparai- 
_ sons utiles avec les résultats d’autres physiciens. 
D'autre part, des vérifications de notre étalonnage par radioactivité, 
» ont été effectuées par des mesures directes d’ionisation. 


CALCUL DE L'IONISATION, correspondant à un faisceau de photons 
»- d'énergie k. Ce sont essentiellement des électrons négatifs et positifs 
> qui sont responsables de l'ionisation produite par les photons. Aux 
énergies considérées ici (au-dessus de 1 MeV) l’effet photoélectrique 
est à peu près négligeable, surtout dans une matière constituée de 
noyaux légers : seuls l'effet Compton et la formation de paires inter- 
viennent pratiquement. 

Les électrons secondaires ont un spectre d'énergie s'étendant de zéro 
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à l'énergie du photon. Leur parcours peut donc être relativement 


grand (11 em pour le parcours moyen des électrons de 31 MeV dans le; 


plexiglas). ; 

Une cavité remplie d’air (ou d’un autre gaz) ménagée à l’intérieu 
d’un bloc de matière solide irradiée sera donc soumise à une ionisationh 
que l’on peut espérer calculer a priori connaissant les sections efficaces: 
des effets Compton et de formation de paires, la répartition énergétique à 
et angulaire des électrons secondaires et les lois de leur ralentissement. | 
Le problème est, en fait, très complexe, d'autant plus qu’intervienneni | 
la diffusion élastique et le rayonnement de freinage secondaire et divers, 
ses approximations sont nécessaires en pratique. Signalons les calculs 
de Melvin Lax (41), Flowers, Dawson, Fossey (24), C. Schul (55) pour 
des chambres d'ionisation en graphite ou en aluminium. 

Une méthode, moins rigoureuse, mais d'application plus aisée a été 
décrite dès 1936 par LH. Gray(28). Elle nous a paru suffisante, étant 
donné l’usage limité que nous faisons du phénomène d’ionisation. 

Gray justifie par des considérations théoriques et expérimentales les 
propositions suivantes : ; $ 


1) La présence d’une petite cavité d’air dans un corps solide soumis: 
au rayonnement, modifie peu la distribution énergétique et angulaire 
des électrons dans la masse. | £ 

2) Le rapport o des pouvoirs d'arrêt pour les électrons, du solide et 
de l’air est constant quelle que soit l’énergie des électrons. 

3) La perte d'énergie W correspondant à la formation d'une paire 
d'ions, dans l’air, ne dépend pas de l’énergie des électrons. - 
4) À partir d’une certaine épaisseur de matière irradiée, il y a « équi=, 
libre » entre l'énergie photonique absorbée par unité de volume pour la. 
formation des électrons et l'énergie électronique absorbée par ionisa- 
tion. ; 


dus 


L 

Il est bien évident qu’en 1936 Gray n’envisageait pas des énergies: 
supérieures à 1 ou 2 MeV. Les propositions 1), 2) et 3) sont certainement: 
applicables bien au-delà, à condition, toutefois, que les atomes du» 
corps solide aient des nombres atomiques peu différents de ceux des: 
constituants de l’air : c’est une des raisons du choix du plexiglas. | 
La proposition 4) est moins sûre, car les électrons formés à un cer- 
tain niveau sont absorbés, dans le solide, à des profondeurs variables ;. 
l'expérience montre toutefois un maximum aplati de la courbe repré- 
sentant l'ionisation dans une cavité en fonction de la profondeur de 
celte cavité dans le corps solide puis une décroissance exponentielle- 
correspondant à l'absorption des photons. Il paraît logique de placer 
la cavité à une profondeur égale, à peu près à ce maximum, c’est- 
à-dire environ au demi-parcours des électrons les plus énergiques dans- 
le corps considéré. | Es 


En outre pour tenir compte des électrons déviés dans toutes les direc 
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ions, il importe que la cavité soit petite et complètement entourée d’un 
bloc de matière soumis au faisceau sur une largeur comparable à son 
épaisseur. , 

“ La formule de Gray se déduit immédiatement des considérations 
ci-dessus : 

Nombre de paires d'ions formées par centimètre cube d'air de la 
cavité : I. 

- Energie électronique absorbée dans le même volume : W.Ï. 

“ Energie électronique absorhée par centimètre cube du corps solide 
juste en avant de la cavité : p.W.I— énergie photonique W, absorbée 


par cen!imètre cube du solide au même niveau : 
W.—pW1. 


get W étant connus, I se déduit de W,. Ce terme est lui-même calculé 
à partir des coefficients d'absorption connus des photons d'énergie 
dans le corps considéré, avec cette restriction que l’absorption Compton. 
s'accompagnant de la réémission d’un photon plus mou, il faut réduire 
le coefficient d'absorption correspondant de la fraction d'énergie pho- 
tonique ainsi réémise en moyenne. 


CaLcuz PRATIQUE. — On suppose que les photons pénètrent dans un 
bloc épais de plexiglas (20 X 20 cm perpendiculairement au faisceau) 
dans lequel est ménagée une cavité cylindrique verticale de 2 cm de 
diamètre destinée au logement d’une chambre d’ionisation du type 
« Victoreen ». L'épaisseur moyenne de plexiglas avant la cavité est 
de x — 5,50 cm. | 
* On a évalué le coefficient d'absorption Compton % et le coefficient 
d'absorption par formation de paires *,, pour chaque valeur de Æ ainsi 
qu'il est porté sur le tableau LE. NAS 
On a indiqué également les valeurs de X//k, k' étant l'énergie moyenne 
du photon émis par effet Compton (Selon H. Bethe et J. Ashkin (6)), 
d'où Prelt k'k) et +, +59. 7 est le coefficient d'absorption de 
l'énergie photonique. Comme on l’a vu, ci-dessus, c'est ce coefficient 
qui va déterminer le rendement de l’appareil en ionisation. En effet, 
pour un photon d'énergie # par centimètre carré, l'absorption par cen- 


timètre cube est en moyenne : W,= sk. 


AT 


. Donc: 

r'k 

I — oW . 

B- ? 

F d ‘res d'ions formés, correspond à une 1onisation : 
> Or, I, nombre de paires d1 ; 


r—1I.h,802.107t° rœntgen, 


W — 32,5 V, selon l’article de Gray (28). 


6 ji. CAE LUE NÉ LÉ 1 AD) SV 
.i + C ï R 
1 
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o est égal au rapport du pouvoir d'arrêt du plexiglas et de l'air: 
D'après le même article de Gray, le rapport des pouvoirs d'arrêt par 
électron est de l’ordre de 1,02, d’où : 


( eh 00. 
Donc : 


4,802.10—1 r'kMeV | 108 
1 005 k 32.5 


r (rœntgen) —= rh 7er 6 EME 


TaBLeau I 


Plexiglas (x = 5,50 cm). 


k (MeV) |  % 71 fe Tp r’ FLO 7” le TT) R.r0° 
I -0,0780 | 0,550 | 0,0351 |o 00352 6052400505 1h0,722 0,38 
2 536 462 288 | 0,0004 292 | o,86 416 796 2. 
3 433 418 252 | 0,0012 264 |. 1,16 354 823 | 0,95 
4 365 390 223 19 242 | 1,42 313 842 1,20 
5 314 372 199 26 225 | 1,65 282 856 | 1,41 
6 277 358 180 31 22210086 3 

2 - 59 86 1,61 

7 250 346 164 36 200 | 2,06 243 87e 1,80 
8 228 335 151 40 TON 225 229 882 1,98 
9 208 325 140 44 184 | 2,44 218 888 2,16 
10 I9I 315 131 48 1701182:02 209 892 | 2,34 
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Ce coefficient ne peut être appliqué directement aux photons arrivant 
sur le bloc de plexiglas : il faut tenir compte de l'absorption par une 
épaisseur æ — 5,5 cm de cette matière. Or ici on ne peut plus dire, 
comme dans le cas du verre de l’ampoule, que les photons réémis par 
effet Compton n’interviendront pas dans le phénomène ; il est bien cer- 
tain également qu’on ne peut en tenir compte intégralement. Nous avons 
donc choisi, un peu arbitrairement, un coefficient d'absorption : 


T tr! 
(44 
To — 

2 


Sr Tete r), 


en vue de concilier ces éléments contradictoires. Il faut d’ailleurs obser- 
ver que les résultats ne diffèrent que de quelques centièmes selon que 
l’on utilise + ou +’; on peut estimer que l’adoplion de leur moyenne 
donnera un résultat correct dans les limites de précision envisagées ici. 

La dernière colonne du tableau I donne enfin l’ionisation en ræntgens, 


R, correspondant en moyenne, selon la méthode de Gray, à l’arrivée 


TaBzeau II 


Te (MeV) J(Te) X 10$ (Te). 105 
2 267 130 
Ê # 2,49 128 
30 2,42 126 
| 29 2,34 123 
28 2,26 120 
2 27 2,18 117 
26 2ET II4 
k 25 2,03 110 
s 24 1,952 105 
23 1,875 99;0 
', 22 1,797 91,5 
$ 21 1,720 81,4 
20 1,641 69,3 
| 19 1,502 555 
à 18 1,482 49,9 
I 1,402 29,0 
| A 1,322 18,4 
| 15 1,242 11,0 
14 1,163 5:35 
T3 1,082 2,43 
| 12 1,003 0,82 
1 ŒE 0,926 o 
4 10 0,846 
, 9 0,758 
| 8 0,669 
7 0,577 
6 0,487 
> 5 0,306 
4 . 0,305 
Re 
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par centimètre carré sur le bloc de plexiglas d’un photon d’énergie X :s 
R=re "7% 


On trouve au tableau IT, pour chaque valeur Te, la valeur de l'inté-s 
grale : é 
KT £ “PCT. k).R(k)dk, 


c’est-à-dire l’ionisation totale résultant de l’arrivée, par centimètre carré, 


d(Te) 


| 100 
x10# 


2x105) 


f(Te) 
Fig. 2. 
Fonctions f(T.) et J(T.). 


50 


0 — 
10 20 Te (Mev) 30 


sur le bloc de plexiglas du faisceau de photons dont le spectre est. 
représenté par P (spectre-type). La figure 2 donne graphiquement law 
même fonction. # 


à 
Réactions photonucléaires. : 
à 


Le rayonnement de freinage produit dans des bétatrons, par exem- 
ple, a permis l'étude des réactions photonucléaires et, en particulier, la 
détermination des courbes de section efficace s(k) en fonction des 
l'énergie des photons. Le résultat le plus remar- 
quable est que, pour une réaction sur un corps de 
nombre atomique pas trop faible d’un type déter- {ok 
miné : (y, n) (y, p), etce., cette fonction affecte la 
forme d’une courbe de résonance ; on l’a dénommée 
« résonance géante ». Dans le cas de la réaction 
(y, n) le maximum se situe entre 13 et 22 MeV, la 4 
demi-largeur est de l’ordre de 6 MeV (en fait il #s f 
semble qu'il existe des résonances plus fines, peu Fig. 3. 
apparentes au voisinage du seuil, mais nous n’en 
tiendrons pas compte ici). 


La courbe 5(k) commence à une valeur k, correspondant au seuil de 
la réaction (fig. 3). 


dt hit sn tte hé dit 
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- La cible contenant N noyaux, le nombre de réactions pour chaque 
-spectre-type sera : 


LT 
g = N Fe PT, k)s(k)dk. 


: Si l’on fait varier T,, on obtient ainsi une fonction g T,), dont la 
“représentation graphique sera appelée courbe d'activation. L'expérience 
-sous forme de mesure absolue de radioactivité ou de comptage absolu 
Ldes particules émises, permet en principe de tracer cette courbe. 


RUN 


La réaction Cu (y, n) Cu. 


La réaction ®3Cu (y, n) °?Cu est particulièrement intéressante, comme 
- réaction d'étalonnage, pour de nombreuses raisons. 


»_ _— Elle a fait l’objet d’études très soignées qui peuvent servir de 
- référence. 
… _ Elle présente une section efficace relativement importante 
» (o,r barn max). 
P_ — La vie moyenne du corps radioactif ‘?Cu est faible (10 minutes) 
» sans l'être trop, ce qui rend les mesures de radioactivité commodes. 

— Le cuivre naturel comporte une proportion élevée (70,1 p. 100) de 
. cet isotope, mélangé uniquement à ‘Cu. 
+ — La réaction parasite Cu (y, n) conduit à °*Cu dont la vie moyenne 
» est 13 heures, ce qui permet de le distinguer aisément de FC 

__ Les autres réactions (y, 2n) (y, p), etc., sur les deux isotopes du 

cuivre ont de beaucoup plus faibles sections efficaces et donnent soit des 

» noyaux stables, soit des corps de vies moyennes faciles à distinguer de 


10 minutes, 


Ÿ Parmi les courbes de section efficace publiées nous avons choisi celle 
Ë de l’équipe canadienne (37). 
> La connaissance du seuil est importante. Des déterminations les plus 
» sérieuses, discutées par R. Basile et P. Schuhl (3), il résulte que l’on 


. peut prendre avec sécurité : £,— 10,6 MeV. 
4 Nous avons calculé f(T.)—= PIRE k)s(k)dk pour les valeurs 


| bros de T, (en MeV),entre 11 et 32 MeY : c’est la courbe d'activation 
. par atome pour chaque spectre-tÿpe. 
Le tableau II donne les valeurs de f(T.) que la figure 2 représente 


graphiquement. ; 
Remarquons que la précision relative sur la fonction f, qui est de 
L'ordre de r p. 100 aux énergies élevées, est beaucoup moins bonne au 


_ voisinage du seuil où l’erreur peut atteindre et même dépasser 10 p. 100. 
| 54 


Annales de Physique, 1959. 
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CHAPITRE II 


Étalonnage du bétatron. 


Le Bérarron. — Notre appareil, fabriqué par les établissements 
Brown Bovery, est susceptible d'accélérer les électrons jusqu'à une 
énergie cinétique de 31 MeV environ. Les électrons accélérés frappent 
une anticathode de platine de o,1 mm d'épaisseur. Le champ magnétique 
accélérateur est sensiblement sinusoïdal et sa période est celle du secteur 


Anode d'injection 
Injection 
rayon droit 


Filament Anticathode 


Expansion 


ridroit s 
| | | Expansion 
lajection | ; rgauche 
rayon gauche is À 
l 
Tony e ÿ Fayon droit injection injection 
a oye ne r. droit r gauche 
Fig. 4. — Schéma du bétatron. Fig 


+ 


; ; : < : 
électrique, soit 1/50 de seconde. La valeur maxima du champ d’induc- 
ton est liée à la tension d’alimentation, elle-même régulée à 1 p. 100 


par un stabilisateur. Des variations non négligeables de la fréquence et 


de la tension sont cependant possibles, mais la surveillance continue 
des appareils de mesure permet d'ajuster constamment les réglages 
afin de se maintenir aux valeurs choisies pour l'énergie maximum du 
spectre de freinage et pour l'intensité. La précision d'ensemble est de 
l’ordre de 1 p. 100. 

Le principe très schématisé du fonctionnement est le suivant : 

La chambre d'accélération annulaire (fg. 4) est placée dans l’entrefer 
d’un gros électroaimant et se trouve soumise à un champ magnétique 
alternatif (44oo gauss max au centre de la chambre), dont les carac- 
téristiques restent fixes. Les pièces polaires ont été étudiées pour don- 
ner au champ d’induction une répartition spatiale compatible avec la 
stabilité des trajectoires électroniques tant radialement que longitudi- 
nalement. 

. Les périodes accélératrices (fig. 5) sont celles où le champ d’induc- 
üon croît en valeur absolue, soit deux périodes de 5 msec pour chaque 


à 
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cinquantième de seconde : ces deux périodes peuvent être utilisées pour 
accélérer deux faisceaux d'électrons en sens inverses, donc pour obtenir 
deux faisceaux X indépendants (rayon droit et rayon gauche). Nous 
n’aurons ici à nous occuper que du rayon droit. Les électrons issus d’un 
filament chauffé, sont lancés par une impulsion, dite d'injection, dont 
le maximum est de l’ordre de 50 kV et la durée de quelques micro- 
secondes, un peu après l'instant où le champ d'induction est passé par 
une valeur nulle. 

Une certaine proportion d’entre eux (1 p. 100), reste accrochée au 
» champ magnétique accélérateur et se déplaçant au voisinage d’une tra- 
» jectoire circulaire moyenne est susceptible d'acquérir, en 5 msec, une 
énergie cinétique de l’ordre de 31 MeV. 

Pour projeter ces électrons sur l’anticathode, une puissante impulsion 
dite d'expansion, modifie le champ magnétique à un moment variable, 
selon le réglage, de façon à agrandir progressivement le rayon des tra- 
jectoires. La plupart des électrons accélérés viennent ainsi, à un instant 
très précis, frapper cette anticathode. La longueur de l'impulsion X 
donne une idée de la précision sur l'énergie des électrons au moment 
de l'impact. 

On constate à l’oscillographe des largeurs de l’ordre de 20 usec au 
maximum, d’où une précision de 4 p. 1 000 vers 20 MeV, 2 p. 1 000 vers: 
10 MeV. Aux environs du maximum les variations d'énergie sont encore 
plus faibles, car au moment de l'expansion, le champ d'induction et, 
par conséquent, l'accélération varient très peu avec le temps. 

De toutes façons, il s’agit là d’une précision excellente largement 
supérieure à celle des mesures : nous n’avons donc aucune correction à 
effectuer de ce fait. 


REPÉRAGE DE L'ÉNERGIE MAxIMA. — Pendant la plus grande partie de 
la période d'accélération, les électrons se déplacent au voisinage immé- 
diat d’un cercle de rayon fixe p et leur quantité de mouvement relati- 
. viste est à chaque instant mo — p — Ho (en UEM). Pour déterminer p, 
. il faut connaître H au moment de l'impact. 

Aux bornes d’une boucle formée de neuf spires, placée dans le champ, 


: 2 : H #9: 
se manifeste une différence de potentiel V — [— (l étant un coefficient 
: 
… constant), d’où Her fever ty étant l'instant où le champ est nu, 
0 


t, celui de l'impact. 
Notre appareil intégrateur donnera, en fait, une indication W -pro- 
t ; CHERE SE k 
portionnelle à [. *Vdt (£; étant l'instant de l'injection), donc à pe— pi. È 


Ce qui nous intéresse c'est l’énergie cinétique T des électrons. Or 
à _. z "A ATO P 
_ (c vitesse de la lumière, 4 masse au repos de l’électron en unité d’éner- 


gie) : Te—/p°e? + p— pu 


828 GEORGES BOULÈGUE : 


2 
| Comme p, c> w: Te pc —p + 5 Le ee 


2 Pec 
# © est négligeabl 
1 — D — négligeable. 
Pratiquement 5pe © ae est néglig 
Pour T,— 30 MeV, ce terme ne vaut que 0.00! MeV, et pour 
T.— 10 MeV, 0,025 MeV. Ces chiffres sont inférieurs à la précision que 
nous escomptons ; rien n’empêcherait d’ailleurs d'utiliser un terme cor- 
rectif. 
> L 
Nous nous contenterons de poser p,c = T,+ y. D'autre part T', est, 
par construction, très voisin de 4o keV, d’où : = 


pic = Vho(1 060)—0,21 MeV. 


‘ En définitive W est proportionnel à T, + y — pc, c'est-à dire en MeV, 
à T, + 0,51 — 0,21 —T, + 0,3. Nous pouvons donc poser : 


ag dr Di 7 


Gad y 


Poe 2263 “4 
x étant un coefficient à déterminer grâce à un seuil de réaction M 
- nucléaire, par exemple. EE ae 
| W est mesuré par un éntégrateur, dispositif électroniqueàthyratrons, 
Ms qui débite un courant proportionnel à la tension « 
à aux bornes des neuf spires, pendant l’espace de 
temps séparant l'injection de l’émission du rayon- 
nement. La figure 6 donne l’allure des variations 
de ce courant observées à l’oscillographe catho- 
dique. Un microampèremètre, qui en mesure la 
valeur moyenne, fournit W. 4 
La qualité des résistances employées donne une 1 
Fig. 6.— Variations grande stabilité à ce dispositif, dont le fonction- F 
du courant d'in- nement est indépendant des variations possibles 
pPprarour. de la fréquence et de la tension du réseau, de la 
température, des distorsions du champ, etc. 1 
. Moniteur n'inrensiTé. — On a utilisé comme moniteur une chambre 
ES d'ionisation de grand volume dont la paroi antérieure est formée d’une 
hs - plaque de plomb, placée dans l’axe du faisceau à environ 2,50 m de 
‘3 s l’anticathode dans une position parfaitement fixe. Les diverses expé- 
e riences comportant des dispositifs très peu absorbants pour les rayons X, 
re s'effectuent dans l'intervalle entre l’anticathode et le moniteur. 
$ La mesure du courant d’ionisation est réalisée avec une précision de 
l'ordre de 1 p. 100, ainsi qu’il ressort des possibilités de l'appareillage 
Re ét de nos contrôles. Pour des raisons pratiques, nous avons exprimé le 


résultat en « volts » v (volts-moniteur) 


_de façon appréciable la présence d’une w 
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Etude expérimentale de la réaction Cu (y, n) 6?Cu. 


Les cibles de cuivre (disques de 20 mm de diamètre et 0,4 mm 
d'épaisseur), aussi semblables que possible, étaient irradiées, dans une 
géométrie bien définie, pendant un temps é, et après un temps mort /, (au 
cours duquel on les plaçait dans le dispositif de détection). elles étaient 
soumises au comptage d’un compteur Geiger à fenêtre mince durant 
un temps / (C coups). Le fond f était réduit à 3 à 5 coups/minute, en 
plaçant le système de comptage dans une couronne de compteurs longs 
montés en anticoïncidence avec le compteur principal, le tout étant à 
l'intérieur d’un épais château de plomb. Ces précautions sont précieu- 
ses, au voisinage du seuil où le comptage effectif est peu important. 

Pour rendre les diverses mesures comparables, nous avons calculé, 


: C— f) : 7. + 
chaque fois n — ee .v (volts-moniteur) mesure l'intensité, 
= À DR ME 
(ie —Mo)(e—hi  e—À(+/2)) (T = périvde). 


Au rendement près du système de comptage, n représente le nombre 
de réactions dans la cible par minute 
d'irradiation et par unité du moni- 


teur. va 
Des essais répétés de décroissance 
nous ont montré qu'après uneirradia- 


tion ne dépassant pas 10 mn, seule 
apparaissait La période de 10 mn envi- 
ron de Cu. Nous n’avons pas observé 


période de 5 minutes que l’action des 
neutrons parasites pourrait expliquer 
(#5Cu (n, y) Cu). Pour éviter l’accu- 
mulation de f4Cu, par réaction (y, n) e 
sur 65Cu (période 13 heures), nous 
n’avons jamais utilisé la même cible 
deux fois dans la même journée. 
Nous considérons donc que nos me- 
sures se rapportent uniquement à la 
désintégration de Cu. 
Dans le calcul de s, nous avons pris 
T— 9,9 min, d’après les chiffres 
récents relevés dans diverses tables (Nuclear data du bureau of Stan- 
dards, par ex.) et nos propres mesures de la décroissance, À 0,0698. 


(7 


W LL 


— 
30 35 
Fig. 7. — Seuil de la réaction 


6Cu(y,-n) ‘Cu. 


Seuiz pe La RÉACTION Cu (y, n) Cu. — La figure 7 donne graphi- 
quement la variation de n en fonction de W au voisinage du seuil pour 
toute une série de mesures. 


. Les, 
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L'erreur probable An a été calculée en combinant la fluctuation stan- 
; & incertitu- 
dard sur le comptage, Ve + f, avec l'erreur due aux'autres 


, 
des, estimée à 1 p. 100 en moyenne. de 
La fi É iati n. 
La figure 7 montre également en fonction de W la variation de 


On voit que Vn varie linéairement et que la droite représentative coupe 
l'axe des abscisses au point W— 28,0 o,1 . C est la méthode utilisée 
par la plupart des aüteurs pour trouver le seuil : une justification en a 
été donnée par R. Basile et C. Schubhl (3). 


Bétatron 


Moriteur 


Fig. 8. — Balayage des électrons parasites. 


Le seuil étant à 10,6 MeV la formule posée plus haut devient : 
T,—0,389 W — 0,3 à 0,35 p. 100 près. 
Cette équation représente l’éfalonnage en énergie. 


COURBE D’ACTIVATION DE LA RÉACTION Cu (y, n) Cu. — La même 
méthode a servi à établir la courbe d'activation pour l’ensemble des « 
énergies que l’on peut obtenir avec le bétatron. 

Toutefois pour des énergies élevées (W=>50), on a constaté que des 
électrons issus de l'appareil venaient perturber le fonctionnement du 
moniteur, donnant une intensité apparente trop élevée. 

On a dù monter un électroaimant sur le trajet du faisceau (fig. 8)" 
pour renvoyer les électrons par un champ de 3 ou 4000 gauss, sur un 
absorbeur en matériau léger (bois), donnant peu de rayonnement de 
freinage. à 

Nous avons rassemblé toute une série de mesures de n effectuées sur « 
plusieurs journées, en balayant plusieurs fois dans les deux sens toute 
la gamme des énergies et en variant les intensités. | 

La figure 9 montre le tracé de la courbe lissé graphiquement. Pour = 
la zone de faible énergie, on a ajusté la courbe trouvée précédemment 
dans la recherche du seuil, les deux tracés se raccordant parfaitement. È 
On en a déduit la valeur de r de MeV en MeV, les énergies étant - 


déduites de W par la formule T,— 0,389 W — 0,3. 


On a calculé pour chaque énergie, le rapport f/n, f(T.) étant la 
fonction définie au paragraphe A.4. À un multiplicateur près que nous 
déterminerons plus loin, f/n est le coefficient qui permet d’obtenir, en. 
« volt-minute » du moniteur, l'intensité de chaque spectre-type à 63 cm 
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-de l’anticathode. La fig.9 donne la variation de (fn) 


({/n)s0 ; 
dant à W — 80. 

Il a également paru intéressant d'y faire figurer, pour comparer 
“le moniteur (qui mesure une ionisation) à l’ionisation calculée, : 
J(Te)en(Te)/f(Te) 

(J.n/f}s 
‘en rœntgens/minute calculés, un volt du moniteur. On constate une 


(fIn)s0 correspon- 


les valeurs de l'expression : qui exprime, relativement, 


2 
d T 
À A | | 
| 20000! ! 
| Ÿ 
| | | 
ri | | 
* y 
à | | $ 
| a | 
| | 
| | à | 
fe 15000! e DE L_}15 
| ê 
S 
Re 
74 
24 | J.n/f 
| 10000 (J.n /F) 80 1 
: 
- | - 
5 | BA 
_, { 
À | | 
4 | 
& 5000 | 05 
Æ | 7 | | 
= | 
4} 
. 
7 
15 20 25 *+ (Mev) 30 
Fig. 9. — Courbes d'étalonnage en intensité. 


variation régulière de ce rapport lorsque l’on passe de 12 à 31 MeV, 
 jefficacité relative du moniteur au plomb étant un peu plus grande 
- aux hautes énergies que dans le cas du plexiglas. C'est là un résultat 
- normal, étant donnée l’allure de la variation avec l’énergie des photons 
- Au coefficient d'absorption, dans des corps formés d'atomes lourds ou 


- légers (34). 


PAU ERA S DRRRE MSIE RENE 


Comptage absolu. Etalonnage en intensité. 

Pour donner une valeur absolue aux résultats précédents, nous avons 
été amenés à effectuer une étude de comptage 5 absolu. 

La mesure absolue du rayonnement À à fait l’objet de nombreux 

travaux, en particulier ceux de Putman (50), Burtt (14), Lloyd et 


* Zumwalt(42), Gleason et autres (26), é g 
“Le Gallic (29). C'est un problème difficile, en raison de la répartition 


Baker et Katz (1), Grinberg et: 
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énergétique des électrons en un spectre continu, et de Er 
phénomènes d'absorption et surtout de di fusion, nos sources de cuiv 
ne pouvant être considérées comme infiniment minces. te 

Les essais préliminaires de comptage par compteurs Geiger dans un 


angle solide déterminé avec des sources de cobalt 6o, radium E et de 


2271 


7 


Cathode \ 07 Flomt 


Anode 


\ 
\ 


LLLLLL TT TTTTTT. 


J: Support de : 
Source en plexi 


1 

N 1 

L 4 

\ | 

| 

a + | À 

(e) 5 10 cm 

Fig. 10. — Géométrie du comptage absolu. | 

thallium 204, nous ont conduit à ado £ 


pter les modalités suivantes, ana- 
logues à celles que préconise B. Grinberg (29). 

Dans un coffret à parois épaisses de plomb (5 cm) doublé à l’inté- 
rieur de plexiglas (1 cm), nous avons monté, sur le même axe 
dans une géométrie très précise (fig. 
de plomb percé d’un trou 
source en plexiglas mince 


vertical 
10), le compteur cloche, un écran 
très soigneusement calibré, un Support de 
dont la position peut varier verticalement. 
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Chaque position de la source donne lieu au calcul d’un coefficient de 
géométrie G— fOds/4rE (do, E : élément de surface et surface totale 
de la source, Q angle solide issu d'un point de la source et s'appuyant 
sur le diaphragme). Cette source repose sur un film très mince de cel- 
lophane et un vide de 5 cm au moins se trouve derrière elle pour limi- 
ter les effets de rétrodiffusion. De même, les parois latérales sont assez 
“éloignées (6 cm). 

On calcule en mg/em? l'épaisseur e de matière (air, mica, gaz) entre 
“la source et la zone sensible du compteur pour chaque position. Le 
“comptage étant de G coups, le fond f, on trace la courbe représentant 
Es 


en fonction de e. 


los 


- On constate que pour des sources de petit diamètre (quelques milli- 
mètres) des diaphragmes compris dans certaines limites (7 à 10 mm) 
“et pour e variant de 5 à 12 mg/cm”, c'est une droite. L'absorption 
apparente compte tenu des gains et pertes par diffusion est alors expo- 
.nentielle ; l'extrapolation pour e—0 de la droite, donne une valeur 
log d et on vérifie, sur des sources minces préalablement étalonnées, 
que d'est bien le nombre total d'électrons émis pendant le comptage. 
r Baker et Kaiz (1) ont donné du coefficient d'absorption une repré- 
‘sentation empirique : 40,015 Emax—14t (Emox : énergie maximum 
du spectre 8 en MeV, x en cm°?/mg). L'expérience ci-dessus donne des 
“chiffres en bon accord avec cette formule, lorsque le spectre P est rela- 
tivement simple. 
* Dans le cas du cuivre, Emax est grand (2,92 MeV) et le coefficient x 
. petit : 0,0083/ cm’/mg, ce qui minimise l'importance de la correction. 
Les cibles d'étalonnage sont constituées par des rondelles de cuivre 
- électrolytique de 0,4 mm d'épaisseur et de 5,10 mm de diamètre ; elles 
» sont numérotées et pesées au 1/10 de milligramme (précision relative : 
-6,0014). Ce ne sont pas des cibles minces puisque le parcours des 
- électrons de 2,92 MeV'est de 1,61 mm, soit 4 fois l'épaisseur seulement. 
- Pour le calcul des corrections à apporter nous avons adopté la méthode 
décrite par Baker et Katz (1) dans le cas d’une géométrie étroite, ce 
qui est le cas ici. 
Elle conduit à un coefficient de rendement : 


M S m > 
| = 2 2 
1 = ñ aisseur en m CL, 
2 Se am ( Re 8/ ] 


Les cibles ont été irradiées dans des conditions aussi identiques que 
possible à 63 em de l’anticathode. W—80 (T.— 30,9 MeV). 


= on fonction de e. 
rm 


À 
É ; 
. Nous avons calculé rm pour chaque cible en admettant « — 0,003/. 


2 “ G 
La figure 11 représente graphiquement log: = 


- A part deux points un peu aberrants (à moins de 4 p. 100),on peut aligner 
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, , - 
les autres sur une droite correspondant à a = 0,003 et l’on en se 
lo d— 4,236, d’où d— 17200 (à 2 p. 100 près) a est LE nom se a | 

(o) " . 
éSinté i i ndant la période de 
désintégrations par milligramme de cuivre pe P À 
compiage. EX 
5e remonte, comme ci-dessus, au nombre de réactions Fe milli- 
à 1 à - F irradiation, | 
gramme de Cu, par minute, par volt nes durant 1 2 
soit 2850. N étant le nombre d’atomes de Cu par milligramme e 
cuivre (N==6,548.10!$), !f(30,9) valant 128.107* (A.A), on voit que 


c-f 
229 Gr 


| 


0 5 10 e(mg/em?) $ 
Fig. 11. — Comptage B de 5?Cu. | 


par « spectre-type », 1l y aurait 8,38. 10° réactions par milligramme 

Donc, pour W=—80 (T, —30,9 MeV) : r volt-moniteur—340. 10° spec-. 
tres-types par minute à 63 cm de l’anticathode. Le tableau final du 
paragraphe B.2 permet d’établir la même correspondance à toutes les. 
énergies entre 12 et 31 MeV. \ 


« 


L'étalonnage en intensité se trouve ainsi réalisé. | 

Pour nous permettre, dans des expériences ultérieures avec une dis- 
position différente du moniteur, de repérer commodément l'intensité. 
du faisceau, nous avons, d'autre part, effectué à plusieurs reprises un 
test facilement reproductible ; la moyenne des résultats est la sui- 
vante : À 

Pour W— 80 (T,—30,9 MeV) une cible de cuivre de 22 mm de 
diamètre, d’une masse de 1 640 mg, irradiée 10 minutes à 63 cm de 
l’anticathode (arrêt 0,5 min, comptage 10 min), donne 22 4oo coups/volt 
du moniteur dans une géométrie de comptage déterminée (position 12, 
écran 9). 


Dans ce test de repérage, le comptage de 22 400 coups correspond à 


(4 
LC 
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la formation de 2 850 noyaux de ‘?Cu, par milligramme et par minute, 
dans la cible pendant l’irradiation, et ceci, évidemment à n'importe 
quelle énergie. 


CoNTRÔLE DIREGT DE L'ÉTALONNAGE. — L’étalonnage précédent fait 
intervenir des techniques assez délicates, telles que le comptage absolu f 
dans une cible épaisse. Un contrôle de l’ensemble de la méthode nous a 
paru souhaitable. Nous avons donc effectué une vérification directe en 
mésurant quelques points d’une courbe d'activation, avec comme moni- 
teur une chambre étalonnée Victoreen placée dans l’axe du faisceau, à 


40 


20 25 Te (Mev) 30 


Fig. 12. — Contrôle de l’étalonnage. 


l'intérieur d’un bloc de plexiglas présentant des caractéristiques iden- 
tiques à celles du calcul d’ionisation. 

Au moniteur près, l'expérience a été effectuée dans les conditions 
exactes et avec les cibles de l’étalonnage absolu. 
“ Ici, le comptage permet de calculer le nombre n’ de noyaux de ‘Cu 
formés par minute, par milligramme et par ræntgen durant l’irradia- 
tion. 

On devrait avoir : 


; n=N/(L.)/J(T.). 


La figure 12 représente graphiquement les résultats : on constate 
“que les courbes expérimentales compatibles avec les mesures se situent 
Ventre 2 et 5 p. 100 au-dessus de la courbe calculée. 

» Cet accord est tout à fait satisfaisant ; il reste dans les limites des 
précisions de l’ordre d’un ou de quelques centièmes que nous avons 
envisagées tout au long de l'exposé ci-dessus. 

… Pour conclure, nous estimons que, dans ces limites, notre système 
le mesure et d'étalonnage est cohérent et permet d'interpréter correc- 
tement une expérience sur les réactions photonucléaires. 
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CHAPITRE lIl 


Emission de particules « 
par réactions photonucléaires. 


De nombreux physiciens se sont attachés à la détection des particules 
chargées émises par réaction photonucléaire grâce à l'emploi de plas 
ques nucléaires, afin d'obtenir, non seulement, le nombre des particus 
les, mais aussi leur répartition énergétique. . LES 

Il y a là en effet une possibilité de vérilication des théories proposées, 
pour l’explication des réactions nucléaires, par exemple de la théorie 
de l’évaporation de Weisskopf (65). : 

E. W. Titterton (59) a effectué une revue détaillée de ces travaux et 
l’on trouve dans son article la plupart des références utiles. s 

Les résultats les plus précis concernent les spectres des photopro= 
tons, dont le nombre est considérablement supérieur à celui des autress| 
particules chargées. | 2 

Dans toute une série d'expériences, les plaques nucléaires sont sou 
mises directement au faisceau, ce qui permet l’étude d’un nombre. 
limité de corps. Il faut, d'ailleurs, dans chaque cas, distinguer les“! 
événements provenant des nombreux processus possibles et certains! 
d'entre eux particulièrement remarquables : 1?C(y, 3x), (0\y, 4x), ont! 
donné lieu à de nombreux travaux. - | 

Dans le cas des noyaux moyens et lourds cette méthode a permis! 
l'étude de la réaction (y, x) sur le brome et l'argent (48-32), mais elles | 
ne paraît pas susceptible de s'étendre commodément à d’autres corps.s | 

Par contre, les procédés mis en œuvre pour l'étude des photoprotons | 
(irradiation de cibles et détection des particules émises par des plaques | 
nucléaires protégées du faisceau X), n'ont fourni, à ce jour, que peus 
de résultats sur les particules 4 émises. Signalons les indications don-! 
nées par Byerly et Stephens (15) pour le cuivre; Toms et Steph 
pour le cérium (61); Mann, Halpern, Rothman pour le cobalt 3) 4 
Nous avons pensé qu'une étude, dans cette voie, visant essentiellement | 
à la détection des particules « serait intéressante, Outre le tracé du 
spectre des particules « émises, elle est susceptible de fournir des ren-* 
seignements sur les sections efficaces (y; x) qui sont mal connues. Lai 
méthode radioactive est, en effet, d’un emploi difticile en raison de à 


2 


faiblesse relative de l'activation par rapport à celle qui résulte des 
autres processus photonucléaires. Souvent, également, les noyaux obte- 
nus ne sont pas radioactifs, par exemple : | 


AL (y, à) Na - Si(y, a) AL Sy, a) Si ï 
Cu (y, «) Co SENi (y, æ) 54Fe SONr(ys a) Fe... "etc. 
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Dispositif expérimental (fg. 13). 


Le faisceau, dès sa sortie du bétatron, est limité par un collimateur 
de plomb de 4o cm d’épaisseur. L'ouverture a la forme d’un tronc de 
pyramide à base rectangulaire (12 X 24 mm à l'entrée; 18 X 36 mm à 
la sortie), le sommet de la pyramide devant coïncider sensiblement 
avec l’anticathode. Le centrage de ce lourd collimateur est contrôlé par 
là prise de toute une série de photographies sur lesquelles on observe 
l'apparence et les dimensions de la trace du faisceau utile. 

… Celui-ci pénètre dans la chambre d'expérience par une fenêtre mince 


Chambre d'irradiation 


(sous-vide) 


Disque Cu p'calitrage 
Anticathode 


Fig. 13. — Dispositif expérimental. 


en aluminium (0,25 mm); il en ressort par une fenêtre identique et va 
frapper le moniteur d'intensité. 

… Pendant les expériences, la chambre est vidée d'air par une pompe 
à palettes. 

“ L'intérieur est rempli d’un bloc de plomb entaillé par des cavités 
destinées au passage du faisceau et à la mise en place de la cible et des 
plaques nucléaires. 

- Toutes ces précautions visent, évidemment, à réduire aulant que 
ossib!e le nombre d'électrons secondaires susceptibles d'atteindre les 
plaques et de provoquer un fond gênant. En fait, les plaques sont res- 
tées exploitables après de longues irradiations (8 heures). 

- La figure 14 donne le détail de la disposition géométrique des pla- 
ques et de la cible. La cible est une feuille mince tendue au travers du 
faisceau. Les quatre plaques sont disposées symétriquement par rap- 
port à la normale au centre de la cible : cela permet d'obtenir sous 
‘quatre angles moyens d'émission des résultats directement compara- 
‘bles d'une plaque à l’autre, malgré une épaisseur moyenne des cibles 
relativement grande pour des particules «. 

_ Le moniteur ne donne pas des indications immédiatement compara- 
‘bles à celles de l’étalonnage qui ne comportait pas de collimateur. 
Aussi a-t-on prévu la possibilité d’irradier à 63 em de l’anticathode un 
disque de cuivre pour effectuer le test de repérage décrit ci-dessus et 
calibrer ainsi le moniteur. 
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Les plaques nucléaires sont des plaques Hlford EI de 5o ACTES 
seur. Elles ont été choisies pour leur relative insensibilité aux électrons, 
combinée avec une grande netteté des traces de particules a pour toutes 
les énergies qui nous intéressent (jusqu’à 16 MeV). Les particules x ne 
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Fig. 14. — Détail du dispositif. 


devant jamais beaucoup plonger dans la couche sensible, nous avons. 
employé l’émulsion la plus mince dont nous disposions. 

Les plaques d’un type standard (25 X 95 mm environ), à support de 
verre étaient glissées dans l'obscurité après numérotation au crayon à 
bille, dans les rainures de quatre supports spéciaux qui les maintenaient. 
dans les positions indiquées sur la figure. 


Les cibles fixées sur un support amovible étaient constituées par des 
bandes de :5 mm de largeur, découpées dans des feuilles métalliques. 
dont on avait pesé une surface déterminée. Trois cibles seulement. 
furent utilisées dans toutes les expériences : 
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Etre Eee où 15,8 mg par centimètre carré 
INICROAE RME 1e 19,0 mg » » 
AluminTumie 0 0 8,06 mg » » 


Ces épaisseurs sont importantes pour des particules « aux énergies 
Que nous aurons à considérer. C’est en effet le parcours de rayons « 
de 7,7 MeV, 7,4 MeV et 6,2 MeV respectivement. EX interprétation des 
résultats sera de ce fait plus compliquée qu'avec des cibles très minces 
et, à nombre de tracés égal, la précision sera moindre, 

Cependant, avec des ble vraiment minces, le nombre de particu- 
les à aurait été très petit et leur observation difficile au milieu des. 
traces de protons. Notre solution constitue un compromis qui s’est avéré 
viable. 


Parcours des particules « dans f’émulsion et dans les cibles. 


» En premier lieu, il nous a fallu adopter une relation énergie-par- 
cours pour les particules « dans l’émulsion. Nous nous sommes pour 
cela appuyés sur les données fournies par L. Vigneron (62) pour les 
plaques C:. Les tableaux publiés par cet auteur pour les protons per- 
mettent de passer aux paiticules « par la formule (4 : parcours des a, 
&, parcours des protons) : 


u(3,971 E) — 0,9928 w(E) + 0,4 (en microns), 
avec un petit correctif en dessous de 3 MeV. 


2 E’ e nm E dE 
a) (MeV) AE (microns) (MeV) a 
IS 1,70 1,43 8 2,42 0,286 
10,5 313 1,05 13 3,06 210 
1950 4,18 0,91 18 4,64 182 
20,5 5,09 87 23 5153 174 
255 5,96 78 28 6,35 150 
30,5 6,74 69 33 7:09 138 
35:5 7:43 66 38 7:76 132 
40,5 8,09 64 43 8,41 128 
45,5 8,73 61 48 9,04 122 
50,5 9:34 58 53 9:63 116 
55,5 9,92 56 58 10,20 112 
60,5 10,48 54 63 10,75 108 
05 II,02 52 68 11,28 104 
79,5 11,54 51 73 11,80 . 102 
75,5 12,05 49 78 12,30 0,008 
80,5 12,54 48 83 12,78 96 
85,5 13,02 47 88 Le à 
13, 13,72 
99,5 3:49 4 0 sur Us | 


s 


v Li 
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Comme nous avons par la suite groupé les longueurs de traces par 
tranches de 5 microns, nous avons effectué, par interpolation, le calcul 
de l'énergie FE’ correspondant aux limites de ces tranches successi- 
ves {u’) d’où la valeur E correspondant au milieu de chaque tranche (u)," 


ainsi que = relatif à E. 


D Le T ol BUT = 
+ Calculé daprés parcours proton l'excepte pour air) 2 , 
° dapres S Rosenblum t 
* daprès GW |Gobeli : 
30 À 
+ 
A 
4 
+ E2 
Ë a mg/em?/micron £. 
è 952 5 
S 20 à 
E 
œ 
= » 
= 1 
LU Ë 
ë | 
8 € 
ë * 
ù  : 
10 È 
s 
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Parcours dans l'émulsion ue (microns ) 


Fig. 15. — Comparaison des parcours &« dans l’émulsion 
et dans divers corps. 


PRENOM MTS dndnidrrpie te % 


Nous avons utilisé des plaques E;, certainement assez peu différen- 
tes des plaques C; au point de vue du parcours. Il était cependant 
utile de contrôler ce fait par un étalonnage direct. Le parcours des. 
particules « du thorium C et C/ est particulièrement indiqué pour cela. 
D'après le tableau page 839 : E 

« du ThC’ (8,78 MeV) : parcours 45,9 microns. 

a du ThC (6,05 MeV) : parcours 26,1 microns. 


ü 


PS PDP OATE VOS 


Un essai sur les plaques E; du même lot que celles qui ont servi aux. 
pe, , . . . . . L 
‘expériences, a donné un accord tout à fait satisfaisant :à moins d’un 
demi-micron pour chaque raie). La relation parcours-“énergie adoptée 


Es ALU, 
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convient donc parfaitement, avec une précision de o,1 MeV dans les 
plus mauvaises conditions. 
… Pour interpréter les résultats expérimentaux il sera nécessaire de 
connaître le parcours des particules x dans divers corps (Cu, Ni, Al), 
pour des énergies s'étendant jusqu'à 15 MeV. N'ayant pas trouvé dans la 
httérature une étude d'ensemble sur cette question, nous avons rassem- 
blé divers résultats publiés. 
- Nous avons comparé directement le parcours x, en microns, dans 
'émulsion, tel qu'il est défini ci-dessus, au parcours R en mg/cm? dans 
chaque matière considérée. Une synthèse de H. Bethe et J. Ashkin (6) 
fournit R pour l'air (nombre atomique moyen 7,2). Elle donne égale- 
.ment les parcours des protons dans l’aluminium (Z— 13) et le cuivre 
(Z— 29) et l’on peut en déduire R par une formule analogue à celle 
“qui a été utilisée pour les parcours dans l’émulsion, à une constante 
près, cependant. 

D'autre part, les mesures directes de S. Rosenblum (52) donnent R 
“dans l'aluminium, le cuivre et l'argent (Z — 43). lei aussi intervient 
une constante additive mal connue; car le parcours total est déterminé 

avec une précision bien moindre que les différences de parcours. 

Enfin pour les basses énergies nous avons trouvé quelques chiffres 

dans un article récent de G. W. Gobeli (27) pour les mêmes corps. 

La figure 15 représente graphiquement tous ces éléments. On 

constate que : 


1) Lorsque x varie de 10 à 100 microns, la fonction R(y) peut, dans 
tous les cas, être représentée très sensiblement par une droite. 
2) Pour un même corps, les trois déterminations de R ne diffèrent 
l’une de l’autre que d’une valeur constante. c’est-à-dire que les droites 
‘représentatives sont parallèles : ceci est bien conforme à ce que l'on 
pouvait prévoir. 
… 3) On peut donc poser R—ay + b, a, caractéristique de chaque 
corps pouvant être déduit du graphique. 


On trouve : pour l'air(Z= 7,2) : a — 0,241, 
pour Al (Z=—1383 }: a — 0,292, 
pour Eu (Z— 29 ): D— 002: 


ï pour Ag (Z—47 ):a—0,528. 


. }) Sur le même graphique, est figurée la fonction a(Z). Elle a une 
‘allure tout à fait régulière, presque 1 néaire. En admettant que celle 
régularité soit conservée pour les autres corps, on en déduit pour le 
nickel : a (28)— 0,396. 


Principe d'interprétation. — Soit une cible d'épaisseur e (en mg/em”), 
dont un élément de surface dS émet, pendant une irradiation, dans la 
direction faisant un angle 8 avec la normale et dans l’angle solide dO, 
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un spectre de particules «, par milligramme et par stéradian, repré 
senté par na(R)dR, l'énergie de ces particules étant exprimée par leur, 
parcours total R dans la matière de la cible. | 4 

Si cos # varie peu pour les différentes positions relatives du point 
d'émission et du point de la plaque, ce qui est bien réalisé ici, on voit 
sans peine que le spectre « à la sortie de la cible prend la forme (le 
trait supérieur désignant la valeur moyenne) : 


p(R)dR =TI.4dR. cos Fee Pa(u)du avec I [de.ds. 


NE 


+ 


go, L 
S 1 
“è Fig. 16. — Représenta- 
Ë tion graphique de l/dr” 
» = s 
et £. È 
ë 

$ 

= 


ends 


Les plaques nucléaires seront explorées selon des bandes ayant la 
largeur dr du champ du microscope et une direction parallèle au plans 
de la cible. L'évaluation de I/dr et 8 a été effectuée pour une bandes 
d'exploration située à une distance X du bord antérieur de la plaque. 

Le détail du calcul est long mais ne présente pas de particularités 
notable : pour la disposition géométrique de la figure 1/4 pour une lar-. 
geur de cible de 25 mm, une largeur utile de plaque de 24 mm, on 
trouve les résultats représentés graphiquement sur la figure 16. S 4 

Pour chacun des microscopes utilisés on a mesuré la largeur dr du. 
champ eton en déduit la valeur de la fonction I(X). DE 


À 

scsi + 

Calcul de n(R). — e/ cos B est relativement grand, mais inférieurs 

à Rmax. | 

Posons : - À 
ga) = cvs 8 fé n(u)du. 

On a: 2 

= | | 

PR)= gR) — g(R + e/cos b), Ne 

donc : É | 


q(R) =p(R) + g{R + e/cos B). 


l 


et LE 
î 
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Comme, pour les grandes valeurs de R, g(R) est nul, cette fonction 
se déduira facilement de proche en proche de p(R), donnée par l’expé- 
rience. 

Enfin : 


» Or la mesure de la longueur w des traces dans l’émulsion donnera 
Lune fonction P(u)du. Nous avons vu au paragraphe 3 que dans la zone 
-des énergies considérées, on peut écrire R = ay. + b, a étant déterminé 
pour chacune des matières utilisées : 

2 


1 


P(R)= ps) P(p)=; Piu). 


du 
Posons : 
nm — PS (ce terme ne dépend pas de R) 
: dQ(: 
Q(u)=P{u)+ Qu+m) Nu=— 
On trouve : 


a) => Q(u) 
— 1 __ dQ:u) 2222 Nix) 


æI(cos 8) 4%  &I{cos &) 


Nous devons exprimer le spectre des particules + émises par chaque 
» milligramme de cible, par stéradian, en fonction de l’énergie E de ces 
particules, sous la forme r(E)dE : 


__xm() 


4 77 al (cos À) 


ee connu pour chaque valeur de 
dE u P q UE 


Le processus est en définitive le suivant : 
* __ Pour chaque série de mesures des traces de particules +, on notera 


[4 


- fes abscisses des bandes explorées et l’on en déduira les valeurs de I, 
-de (cos £), et de (e/cos Ê), ce qui permettra de calculer ces mêmes 
. quantités pour l’ensemble du comptage, puis : 

4 RE LtT. 
s a 


k ee 


SE partir du spectre brut P(u)dy, on détermine : 
: Q(4)= P(u) + QUu + m0). 


Q(u) doit être une fonction décroissante tendant vers zéro pour les 
. grandes valeurs de y. Lorsque y tend vers zéro, Q(u) doit tendre vers 
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une valeur constante, si le spectre d'émission est nul aux basses 
énergies : 
Par dérivation : 
dQ 
fat 
N(u)=— 


du” 


= das, 
— al (cos B) étant une constante, E et 5 étant connus pour chaque: 


valeur de y, on obtient : 


N (SE) 

PIVGE 

(E — Gear 
LA ) al (cos GB)” 


— Enfin le nombre total de particules émises, par milligramme de 
cible et par sléradian, sera : 


ee Q(o) 
USE al (cos £) | 
Expérimentation. 


Chaque irradiation, à l'énergie de 30,9 MeV, d’une durée d'environ 
8 heures, a fourni quatre plaques nucléaires à analyser. Le cuivre et le” 
nickel ont été irradiés deux fois, l’aluminium trois. Les résultats des 
diverses irradiations sur une même cible ont été comparés, puis utilisés 
en totalité pour le tracé des spectres de particules «. l 
: Quant à l'intensité du rayonnement durant les irradiations, elle n’a# 
été mesurée avec toute la précision désirable qu’au cours de la dernière“ 
irradiation de chaque cible, après la mise au point de la méthode d’éta- 
lonnage : les considérations de sections efficaces ne s’appuieront donc 
que sur ces seules expériences. 


OBsERVaTION DES PLAQUES. — Trois microscopes ont été utilisés pour 
cette observation : deux Nachet modèle H avec objectif X 105, système” 
binoculaire muni de deux oculaires X 11 dont l’un pourvu d’un micro-* 
mètre ; un Leitz modèle Ortholux avec objectif X 100, oculaire X 6 
dont l’un à micromètre. ? 

Les micromètres oculaires ont été étalonnés par comparaison avec un 
micromètre objectif. Des vérifications ultérieures sur un microscope 
Koristka pourvu d’une platine, dont le déplacement est mesurable avec” 
une précision de l’ordre du micron, nous ont d'ailleurs montré que le“ 
micromètre objectif employé présentait lui-mème une précision du 
même ordre. Nous pouvons donc considérer que les mesures de lon-. 
gueur des lraces en projection sur le plan des plaques ne sont pas affec- 
tées d’une erreur moyenne supérieure à 1 ou 2 microns. | 

La plongée des traces dans l'émulsion est mesurée sur le tambour de. 
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déplacement vertical de chaque microscope, avec une estimation de 
0,5 w, mais la précision réelle est certainement muins bonne du fait de 
la latitude de mise au point aux deux extrémités de chaque trace. En 
outre 1l faut tenir compte d’un coefficient d’affaissement de l’émulsion 
au cours du développement. Nous avons adopté le coefficient 2,5 

conformément à la moyenne des résultats publiés et aussi aux vérifica- 

tions effectuées par nous (l’épaisseur mesurée de la géla ine a donné 
uue moyenne de 20 & pour des plaques de 50 u). 

La profondeur de plongée des traces peut, en définiive. être affectée 
d'une erreur assez élevée de l’ordre de 10 p. 100, mais les angles de 
- plongée restant faibles, il n’en résulte pas une erreur sensible sur la 
- longueur totale de chaque trace que l’on peut estimer connue à 2 ou 
-3 microns près environ. 


SÉLecTIoN DES TRAGEs. — Le problème le plus important était de 
. distinguer avec certitude les traces x de celles des autres particules et 
surtout des protons. Sur les plaques E,, les protons ne donnent une 
. trace quasi continue que tout à fait en fin de parcours ; par contre les 
particules à se présentent sous forme d’un trait épais presque continu 
dans toute la gamme d'énergie considérée ici. Elles se distinguent donc 
au premier coup d'œil dès que la longueur de leur trace est suffisante, 
- pratiquement, dès qu'elle est supérieure à 8 ou 10 microns. 
L'observation se, fait par le balayage continu d’une bande à la dis- 
tance X du petit côté de la plaque, et dès qu’une trace du type « appa- 
raît, on vérifie qu’elle répond aux conditions suivantes : 


:)-elle débute à la surface de l'émulsion ; 

2) elle fait avec l'axe de la plaque un angle inférieur à 15° environ 
au centre de la plaque, pouvant exceptionnellement atteindre 250 sur le 
bord ; 


3) elle se dirige dans le sens correspondant à la disposition cible- 
plaque. 


Pour les quelques rares traces qui montrent une diffusion élastique. 
- dans l’émulsion c'est sur le tronçon antérieur que ces vérifications sont 
faites. 
On fait alors la mesure de la longueur en projection horizontale et 
. de la profondeur de plongée. Un graphique pour chacun des micro- 
scopes permet d'en déduire immédiatement la longueur totale y. de la 
* trace, en microns. Ce graphique permet aussi de vérifier que la plongée 
» n'est pas excessive car on y a tracé des droites correspondant à l’angle 
- maximum de plongée compatible avec l’abscisse X de la bande d'explo- 
_ ration. 
- Toutes les précautions décrites ci-dessus nous ont paru indispensa- 
_ bles pour éliminer presque complètement les traces parasites qui ont 
- très peu de chances de répondre aux multiples conditions posées. 
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Précisons que plus de 11000 traces ont été mesurées dans ces. 
conditions. 


Fonp DE TRACES PARASITES. — Malgré toutes les précautions, il est 
bien certain que quelques traces parasites peuvent être comptées. Leur à 
origine peut provenir de la radioactivité résiduelle du plomb, de réac- | 
tions (y, «) dues aux photons diffusés ou de réactions (n, «) provoquées 
par les neutrons nés dans le plomb du collimateur, par exemple. 

Nous avons don: fait plusieurs mesures de ce fond : 


1) irradiation d’une journée entière à intensité maximum sans céble ; 
2) irradiation de la même importance, le canal du collimateur étant « 
fermé par 10 em de plomb. Cible de nickel. 


Les deux fonds sont très faibles et pratiquement équivalents. C'est # 
sans doute la radioactivité résiduelle du plomb qui en est responsable. « 
Nous avons effectué la correction correspondante sur tous les spectres. 


Analyse des traces. Spectres. Effet angulaire. * 

Les lungueurs des traces ont été groupées par tranches de 5 microns # 
(11 à 15, 16 à 20, etc.) centrées sar les valeurs 13, 18, 23, 28, etc. È 
ANALYSE PAR IRRADIATION (les 4 plaques groupées). — Cuivre. — La 


répartition des 1 757 traces de l’irradiation n° 11 a été comparée à celle 
des 1 239 traces de l’irradiation n° 23. , 

La figure 17 représente graphiquement le nombre de traces par « 
tranche pour l’irradiation 23, T23 (fluctuation standard V/T23), et com- * 


# 
parativement Tri X 0,704 (0,704 — rapport du nombre total de traces). £ 
On constate la parfaite compatibilité des deux statistiques. 

T. est le nombre total de traces mesurées (Tr11 + T23). ° 


Nickel. — La figure 18 donne les mêmes éléments relatifs aux irra- | 
diations n° 9 (1 964 traces) et n° 24 (1 332 traces). Part 4 

L'accord est encore bon avec cependant quelques. écarts locaux plus 
élevés que dans le cas du cuivre, mais non invraisemblables. À 

Aluminium. — Jrradiation n° 15 et 16 (3515 traces) et n°0 22. 
(539 traces). . 
La figure 19 montre que l'accord est ici aussi très satisfaisant. On 
constate en outre que chaque courbe est bien spécifique du corps irra- 
dié. Pour l’aluminium, cela apparaît immédiatement mais même entre … 


le cuivre et le nickel, les courbes, assez peu différentes, se distinguent | 
cependant. | 


| 


| 


DépucrioN Du SPECTRE DES PARTICULES ÉMISES. 


— T désigne le nombre 
de traces par tranche. è 
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Selon les notations ci-dessus nous aurons : T — PE nous en dédui- 


-rons Q — P{u) + Q{u + m)etN— — ainsi que Nes E qui nous per- 


du 


» mettra de tracer le spectre des particules x émises. 


PTE 


\ 


ie 24 


PPT CANNES 


DIX 


Es 


TN 


Kit Lu 'OUCES 


he 


= it, a  - 


x 
| /rrad.n223 /rrad.n?24 
Î | 200 


È 
È 
à Li 
ee + 
È È 
3 Xirrad.n°ll(x0704) F 
i "E X{rrad.n°9(x0679) 
Ÿ | à 
M o 
L 2 x 
&r00! k 
È È £ 
$ 
: Î 
£ È 100 
4 È 
x 
; Aix 
200 | Cible AË Tranches de $ microns 50 jLmicrons) 100 
+ 
ë < 
L 
: x fra Fig. 17. — Cuivre. Comparaison 
Ê deux dépouillements. 
È Ï X/rrad.nSet6(x0153) de de P 
& 100 4 
ë . « 
È Fig. 18. — Nickel. Comparaison 
ù À } de deux dépouillements. 
Fig. 19. — Aluminium. Compa- 


raison de deux dépouillements. 
Tranches de Smicrons 50 (microns) 100 


elx/ cos 8 le 


Jl faut d’abord calculer m pour chaque cible : m— = 


_ 


: 15,8 X 1,037 
Cuivre — rade Lo,7 microns. 
: 15,0 X 1,037. 
= icrons. 
Nickel = — 356 = 39,9 m 
x ,03 £ 
Aluminium — CRI ESE 28,6 microns. 


0,292 


ET 
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Cuivre. 
: | | 
à ER at 4 du | 
D AE 2 Nr TE, A5Q | 5ON | AS,N |E (MeV), 5N3E| À 
microns 3 | ë | | | | 
13 365 | 13,4 | -433 14,7 37 
18 524 16,0 572 16,8 | (0) 4,6 è 
23 514 | 15,9 | 539 10,3 99 | 22,7 5:5 STI 
28 458 15,0 AISUMERNESES 151 21,4 6,3 97 14 
33 318 | 13,6 | 388 13,8 179 | 19,5 TI 130 | 14 
38 282 11,8 204 12,0 217 16,6 7,8 164 13 
43 168 9,1 171 9,2 FO NEA4:2 NI 64 137 II 
48 117 7,6 118 7,6 IOI 11,0 9,0 83 9 1 
53 70 5,9 7° 6,0 66 | - 9,2 9,6 57 8 
58 50 5,0 52 ST | 44 7:0 10,2 39 6,2 à 
63 26 3-6 26 36511 30 5.8 10,7 33 54 
68 16 2,8 16 2,8 17 A,T I1,3 16 3:9 
73 9 2,1 9 27 3 37 11,8 3 3,6 
78 13 2,5 13 DS 6 2,4 12,2 6 2,5 
83 3 1,2 3 I,2 EN NME 12,8 12 2,1 
88 I o,7 I 0,7 3 1,4 1219 3 ee 
93 (9 0,7 © SP LR NES ere. 1,4 13:7 se 1,5 
98 2 1,0 2 ire) mm oO 14,2 mm 0 1,5 : 
I 110 
— 


La lettre A est une estimation de la fluctuation pour 


0,5 environ. 
La dérivée est estimée ég: le 


du 
AME 


[on 


30 


Cuivre 


20 


Graphique de 
L'ENEyer 4 et Stephens 
l Echelle arbitraire ) 


5 10 15 
E(Mev) 


Fig. 20. — Cuivre. Spectre &. 


au dixième de la 


une probabilité 


différence sur « 
10 microns entourant le 
point considéré : cela sup- 
pose une certaine régularité 
des courbes spectrales. 

La figure 20 représente : 
graphiquement le spectre » 


du ; s | 
N RER fonction de E. 4 
Des calculs analogues … 


Ê 
aboutissent aux graphiques : 
de la fig. 21 pour le nickel 
et dela fig. 22 pour l’alu- 
mintum. Il n’y a aucune 
difficulté à tracer trois cour- 
bes spectrales compatibles 
avec les points calculés. 

Pour le cuivre et le nickel 
elles ont une forme « en 


cloche » que l’on pouvait attendre de courbes d'émission de particules à ; 
vers les basses énergies, elles débutent apparemment un peu avant 
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9 MeV, atteignent leur maximum vers 8 MeV, puis tendent progressi- 
vement vers zéro qu'elles ‘atteignent pratiquement aux Seins de 
1/4 MeV. On pourrait peut-être distinguer vers les hautes énergies un 
très léger excédent de particules, produisant une faible bosse sur la 
courbe normale, mais ce serait là une conclusion hasardeuse, bien 


ir. 2t: 


Nickel. Spectre &. 


S E( Mev) 10 


Aluminium 


50 Fig. 22. 


Aluminium. Spectre c. 


5 E (Mev) 10 


- qu’un effet photonucléaire direct analogue à celui qu’on observe avec 
- les protons soit susceptible de la justifier. 
. Pour l'aluminium, seule la branche descendante de la courbe appa- 
 raît. On n'obtient ni le point de départ effectif aux basses énergies, ni 
même un maximum. La diminution de la barrière de potentiel est sus- 
 ceptible de justifier ces constatations. 

Il sera nécessaire pour la suite de connaître pour chaque corps : 


umax 


Niot = ion Ndy. — Q(umin). 
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e |! 
Pour le cutvre on trouve : N:ot — 1110/10—7111. ? 


; . — | ns 
Pour le nickel : Ni 1202/4110 ==120: 


Pour l’aluminium, et pour des particules « de plus de 3,5 MeV : 
N(E >> 3,5) —Q(13) = 286. 


Errer ANGULAIRE. — Les angles moyens d'émission en direction des 

= € np D _ < 

quatre plaques sont sensiblement : 340, 66°, 1149, 1460. La mise en 
lumière d’un effet angulaire se“ 


1750 heurte cependant à plusieurs dif-" 
x 0 : ficultés : . 
FREE CARRE PR, — Pour chacune des directions" 
Hrtshoss 3---4----Cu Je nombre des traces est relative- 


ment faible et, par conséquent, & 
les fluctuations statistiques rela-" 


ÉTAT do toit % tivement importantes. 

— Pour desraisons diverses, on 

é ne dispose pas des quatre plaques « 
à SCO MERE D TTNUEr ET pour toutes les irradiations. 


Angle moyen d'émission (degrés) 


Fig. 23. — Effet angulaire. 


tes 


On a cependant calculé, pour 
chaque direction et pour l’ensem- 
ble des irradiations concernant 
chaque cible, le rapport T/I 
(nombre de traces de plus de 10 y divisé par I, en stéradians X em, 
peut rendre les résultats comparables). 

La figure 23 représente graphiquement les résultats. 

Pour le cuivre on constate, sans aucun doute, qu’à la précision de 
l'expérience le phénomène est isotrope. Pour le nickel et l'aluminium 
une faible anisotropie semble se manifester, selon une loi analogue. 
pour les deux corps, d’ailleurs. : 

Toutefois c’est loin d'être une certitude car des erreurs systématiques 
de quelques centièmes peuvent incontestablement se superposer aux 
fluctuations statistiques : variations dans le développement pouvant 
conduire à quelques confusions pour les traces les plus courtes, léger 


décalage de la chambre d'irradiation par rapport à l’axe du fais- 
ceau, etc. 1 


ee 


ar gros af # 


d. 


anatiol run) reed ar ale - 12 


x 


ati dl 


sus ss ds né re cine di 


I paraît donc raisonnable d'admettre que le phénomène est très pro- 
bablement isotrope, les légères tendances à l’anisotropie, pour le nickel 
et l'aluminium, ne pouvant être confirmées ou infirmées que par une. 
nouvelle étude expérimentale, spécialement dirigée dans ce sens. | 

De toute façon, on aura une bonne précision, sur la totalité des par- 


ticules émises, en rapportant aux 4x stéradians la somme des comp- 
tages relatifs aux diverses plaques. 


(1 
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Calibrage du faisceau. Sections efficaces. 


a) Le calibrage du faisceau n'a été effectué, avec précision, que pour 
les irradiations n° 22 (Al), 23 (Cu), 24 (Ni). 


Cuivre (n° 23). — Irradiation de 44o minutes, correspondant, d’après 
le test de repérage, à 5,14.10° « spectres-types » au niveau de la cible, 
“soit 5,14.10°,2,48.10-5— 12 700 « rœntgens calculés ». 
= Lés calculs développés au paragraphe précédent donnent Nix pour 
les irradiations 11 et 23. Pour rapporter les résultats à la seule irradia- 
tion 23, il faudra multiplier par : 0,413. 


. 


ob rias 111 X 0.413 


———— — LE == < 
Free 8 0,402 0,1445.0,964 


8106. 


Titot — 


“ C'est le nombre de particules émises par milligramme et par stéra- 
-dian durant l’irradiation n° 23. 
Nombre {otal de particules + émises par milligramme : 


Riot - AT —1TO 200. 


4 10 200 ZE 6 
— Par spectre type : ir ge —1:99-107 7. 


P t 10 209 8 
Ce dun te 
ar r@ntgen : 200 — 00 


* Nroxec (n° 24). — Irradiation de 440 minules. 
Nombre de spectres types : 5,08. 10°, soit : 12 600 « ræntgens »: 


ES 120 0,404 sis 

Mot — 5,396 0,1317 0,964 gran on 
- Nombre total de particules « émises par milligramme pendant 
- Virradiation 24 : 962. 4x —12100. 
» Par spectre type : 2,39.107°. 
… Par « ræœntgen » : 1,0. 
ALcuminiuM (n° 22). — Irradiation de 4h4o minutes. 
Nombre de spectres types : 5,24.10°, soit : 13 000 rœntgens : 

286 % 0.133 


sd gb 


Fe 
e 


F n(E > D0) = Gaguotaor oh à 125. 
; Nombre fotal de particules + de plus de 3,5 MeV émises par mailli- 
- gramme pendant l’irradiation 22 : 1125.47r — 14 100. 


LR”. 


- Par spectre type : 2,70. LOS 

Par rœntgen : 1,1. 

e. — Les rœntgens ne sont donnés qu'à titre indicatif, pour 
effectuer des comparaisons avec d’autres mesures. Leur 


re mi 
pi 


Remarqu 
- permettre d”’ 
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mode de calcul est d'ailleurs un peu arbitraire et donne des résultats 
différents selon le dispositif d’ionisation supposé. 

La précision à escompter dans les calculs ci-dessus dépend cssen-, 
tiellement de celle qu’il convient d'attribuer au terme Ntor ou N(E > 3,9). 
Comme le calibrage a été effectué sur les irradiations n°5 22, 23, 211,4 
c'est d’après elles que l’on doit raisonner. Partant du nombre maximum 
de traces comptées par tranche, pour ces irradialions, on trouve : 


Cu (n° 23) Tmax — 224 Précision + 6,7 p. 100, 
Ni (n° 24) Tmax — 294 Précision + 6,2 p. 100, 
AT (n° 22) Tisx — 192 Précision + 7,2 p. 100. 
b) Secrioxs Erricaces. — D'après les résultats ci-dessus, on ne peut 


envisager de tracer une courbe de section efficace puisque l’on n'a tra- 
vaillé qu’à une seule énergie. Toutefois si on admet uue forme déter- 
minée pour cette courbe, on pourra en trouver la grandeur en valeur « 
absolue. Or, à la précision de l’ordre de 10 p. 100 que nous pouvons « 
seulement espérer actuellement, il n’y a pas d’inconvéuient à adopter . 
une forme très simple, s'inspirant des courbes de section efficace du 
genre (y, «) ou même (y. p) car l'effet global du spectre de freinage 
n’est pas très sensible à de légères modifications de la fonction 5. 


Cuivre. — Considérons a priori une courbe 6 assimilable à un 


triangle de hauteur 5, pour 22 MeV et ayait sa base entre 14 et28 MeV 
sur l’axe des énergies. D'où : 


— nombre de particules x produites par le spectre type et par 
atome : 6, .98,6; 

(1: # J 

— par milligramme : 6,.0.948.101?. È 


PRE 


L'expérience donnant : 1,99 10-$ : 
5m = 2,110? Cm? à 12 p. 100 près (en estimant à 5 p. 100 l’incerti- 
tude sur la forme de la fonction 5) : 


x 

Cm St 02 71: Dar. 1 

Jsdk — 0,015 MeV barn + 0,002. 4 

$ À 

Nickez. — Avec la même courbe de section efficace : 1 
; i 

oO cm? = 2,4 +o,3 m.barn. 


J'sdk —0,017 MeV-barn + o,ov2. 


ALUMINIUM. — Ici, par comparaison, avec les courbes du type (y, p) 
on peut a lopter pour la courbe 5 une forme triangulaire, ayant sa base 
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entre 12 et 26 MeV sur l'axe des énergies et son maximum, pour 
20 MeV. On obtient (avec une incertitude plus forte que ci-dessus) : 


Sn 100,27 Dar: 


J'sdk —0,007 MeV-barn + 0,001. 


Il est important de noter qu’il s’agit de section efficace pour l’émis- 
“sion de particules à de plus de 3,5 MeV. 


COMPARAISON AVEC D'AUTRES RÉSULTATS PUBLIÉS. — Dans une expéri- 
mentation analogue à la nôtre, mais portant sur beaucoup moins de 
traces «, Byerly et Slephens (15), ont trouvé, dans le cas du cuivre,-une 
émission isotrope (à 30 p. 100 près) présentant une répartition spec- 
trale tout à fait compatible avec la nôtre (fig. 20), et comportant 
0,04. 10% particules a/atome gramme/ræœntgen à l'énergie bétatron de 
24 MeV (soit 0,6 par milligramme et par rœntgen), avec une incertitude 
de 50 p. 100. Nous trouvons 0,8 particule par milligramme et par 
ræntgen, ce qui est tout à fait compatible, d'autant plus que nous fonc- 
tionnons à 31 MeV au lieu de 24. 

D'autre part Haslam, Smith et Taylor (31), ont tracé, par la méthode 
radioactive, une courbe de section efficace de la réaction ‘Cu (y, «)5!Co. 
Elle a une forme voisine de la forme triangulaire que nous consi- 
dérons ci-dessus, avec un maximum aux environs de 1,5 m.barn. 

Notre résultat se rapportant au cuivre naturel et à | émission des par- 
ticules « par tous les processus possibles, donne 2,1+0,2 m.barn : 
c’est d’un ordre de grandeur voisin, mais un peu supérieur. On peut 
l'expliquer par la présence de ‘Cu dans le cuivre naturel, et aussi par 
la possibilité d'émission de particules « par réactions (y, ax). 

En définitive nos résultats pour le cuivre sont tout à fait compatibles 
avec les déterminations analogues publiées à ce jour et ils présentent 
une précision supérieure. 

Pour le nickel et l'aluminium il n’a encore été publié aucun résul- 
tat par ailleurs à notre connaissance, sauf, en partie, par nous- 
même (10). 


Confrontation des résultats avec la théorie de l’évaporation. 


La théorie de l’évaporation, telle qu'elle a été développée par Weiss- 
kopf et Ewing (65) et Blattet Weisskopf (8), a servi de base à la plu- 
part des interprétations proposées pour expliquer les réactions paotonu- 
cléaires sur les noyaux moyens et lourds. En ce qui concerne | émission 
de neutrons et de protons, un accord généralement satisfaisant que 
l'ajustage de divers paramètres permet encore d'améliorer, est obtenu. 
… Toutefois pour les particules émises avec une énergie élevée, un phéno- 

| mène nouveau apparaît : l'expulsion directe de nucléons par les pho- 
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tons. Le nombre de particules est supérieur aux prévisions et leur 
répartition n’est pas isotrope (20) (22). La théorie de E. D. Courant (19). 
fournit une assez bonne explication de ce phénomène particulier, qui 
pour des énergies photoniques de l’ordre de 30 MeV maximum, 
n'intervient que pour une faible part de l’ensemble du spectre d'émis= 
sion. | 

Pour les particules «, il paraît donc logique de faire la comparaison 
des résultats expérimentaux avec la théorie de l’évaporation. Un travail 
de ce genre a déjà été effectué par Heinrich, Waffler et Walter (33), 
Co 


dans le but de calculer le rapport 20% dans les quelques cas où 5(Y, a). 


est connu. Nous nous placerons ici à un point de vue assez différent,” 
cherchant surtout à trouver la forme de la courbe d'émission des parti-« 


cules. LA 


PRiNcipe DE LA MÉrTHopg. — L’absorption d’un photon d'’éner- à 
gie peut être représentée par l'équation À + y — A*{k], la quantité” 
entre crochets! ] indiquant l’énergie d’excitation du noyau affecté d’un 
astérisque. Le noyau A* n’acquiert qu'une énergie de recul négli- 
geable. 

Pour l'émission d’un neutron ou d’une particule x, les équations 
s’écrivent (en indiquant par Q l’énergie de liaison correspondante): 


î 
£ 


| AY] & BE] + n 


F 
| Ask] CEE 


Si T désigne l'énergie cinétique de la particule émise, on aura: =“ 


ré huh 


PAT EEE M, 4 
— TS Cal ee = ® 
Es = OO, M,x ‘ ES k — O, DT M, 1 ER 4 
M, 4 
1 M LC ee A à 
c 


Pratiquement, on pourra admettre que je # 1; maisil paraît logique 


de donner à : sa valeur un peu supérieure à 1 et de poser : FE 
Es œk SE Q ps Le 
Ec [a°i k — Q, DE 
Les énergies cinétiques se trouvent ici calculées dans le système du 
centre de gravité du noyau final et de la particule émise, du fait que 


* FI , , . se Mi s . 
A* ne possède qu’une énergie cinétique négligeable. 
MD an é 
Le spectre d'émission d’une particule æ a la forme : 


K.{(21;44)2ms. T;5(T;).w(E).dT,. 


Fe] 


= 
IL. 
Se 


PEN VE 


2 AT ES fr 
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- my, |, : masse et spin de la particule, s(T,): section efficace d’absorp- 
bion de cette particule d'énergie cinétique T, (SCG) par le noyau final 
(processus inverse), 
… «w(E) : densité de niveaux du noyau final pour une excitation E. K est 
un coefficient, fonction de l'énergie d’excitation de A%*{k] et tel 
2 , ‘ . 4 . 
que l’ensemble des processus de désexcitation donne une probabi- 
Bté r. 
Tei on obtient dans les deux cas ci-dessus : 


4 \ Pare 2K(X) È Fe SEL») . op(E)AT, FE 2K(Æ) . GB Le * op(Er'4T,, 
D ©) à : AK(A)T, ST, )-wc(Ec)dT.. 


…. C’est la valeur des fonctions 5 qui produit la grande différence entre 
les diverses possibilités, au moins sur les noyaux moyens et lourds. En 
effet s(T,) est grand et presque constant pour toutes les valeurs utiles 


et 1l est légitime de le remplacer par sa valeur moyenne 6, ; par contre, 
Lo(T,), du fait de la barrière de Coulomb, décroîtextrèmement vite avec 


- l'énergie. Nous aurons besoin de connaître cette fonction qui a été cal- 
- culée selon la théorie du « continuum » par Blattet Weisskopf (7) dont 
- nous adopterons les résultats. 
Si les noyaux A n’étaient susceptibles que d’une seule énergie d’exci- 
- tation, les formules ci-dessus donneraient à un coefficient près la forme 
des courbes d'émission. Malheureusement l’utilisation du rayonnement 
- de freinage conduit à un spectre d’excitation et il est nécessaire de cal- 
-culer, au moins relativement, la fonction K(Æ) pour effectut r une som- 
_ mation correcte. 
Le spectre d’excitation correspondant à l’irradiation par le spectre 
type s'écrit P(Æ).6,(k)dk, P(k) étant la fonction calculée au chapitre, 
; 5,(4) la section efficace d'absorption des photons par le noyau A. 


- Pour poursuivre notre raisonnement nous devons faire de nouvelles 
» hypothèses. Nous admettrons donc que la désexcitation de À n’a qu'une 
* très faible chance de s'effectuer par la réémission d’un photon, dès que 
_ le seuil d'émission d’un neutron est atteint (Blatt et Weisskopf (9) sui- 
* vis par le groupe de Zürich (33) et plus ou moins implicitement par la 
. plupart des auteurs, par exemple : (22) (38) (6o)). Dans le cas de 
4 noyaux voisins du cuivre ou du nickel, ce sera presque exclusivement 

un neutron qui sera émis, ce qui conduit à écrire (pour chaque ‘ 


- valeur À) : 
2K(6)S rs COMENT, 2 


- d’où : 


E?. w,(E,)dTn 


Tf 


4e 


2 sl 
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Le spectre à devient : 


Le 
o QX 


2T, a (T,).dT fixe (Ec).P(4).8,04) .2K(k) . dk 


se étant assimilé à : 
als, n)+ ofy. 2n). 


Densrré pe NivEAUx. — Le terme w(E) est assez mal connu et il fauts 
également lui donner une forme quelque peu hypothétique. Nous nous 
Die de à la formule proposée par Blatt et Weisskopf (8), d'après 
diverses considérations théoriques : | 

o(E)=C.p. exp(/aE, | 
Cet a étant fonction du nombre de masse A. C n’interviendra pas dans“ 
nos raisonnements, car variant peu avec À, il s’éliminera de nos équa- 
tions. ; 

a par contre, fait l’objet de déterminations assez diverses. Selon Weiss- R 
kopf et Ewing (65) pour A 50, on pourrait adopter a— 1,6/À —4o 4 
d’après Weisskopf (66) plusieurs auteurs, en particulier R. Chastel (18), 


P. Morrisson (47), posent a — 3,44/A — ho. Cependant un travail 
expérimental de P. C. Gugelot (30), sur la réaction (p, n)conduit à des" 
valeurs nettement plus élevées dans l’ensemble et fait apparaître des 
varialions non seulement avec À, mais aussi avec Z. | 
En fait en changeant la valeur de a, on ne provoque pas des modifi-« 
cations très considérables des courbes spectrales, ainsi que nous le ver- 
rons plus loin et dans bien des cas la différence reste dans les limites 
des erreurs expérimentales. Il n’y a donc pas lieu de trop s'inquiéter 1 
des incertitudes qui l'affectent. | 
Le coefficient p est un terme de parité, dont la valeur n’estégalement # 
déterminée que très grossièrement. Comme Heinrich, Waffler, Wal-“ 
ter (33) nous poserons : 


cod sai dont 


P — 0,5 pour un noyau pair-pair ; 
P—=1 pour un noyau pair-impair ou impair-pair ; 1 
P—2 pour un noyau impair-impair. 


Ce terme n’affecte d'ailleurs pas la forme des spectres. 


, 4 k—Q, + L 
L'intégrale de ‘Tron(Ex) dT, peut se calculer directement, avec: 
l'expression adoptée pour w. 


| —= 1H “'Texpy/a(% Hs Q, — T;} \dT,, 
posant : u — Va — Q,), on trouve : 


1=+ (2e“u?— 3u + 3) + (u? —6)]. 
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LE.) ! 


Enfin les calculs exigent une connaissance précise des termes Q. 
Nous nous sommes partout référé au travail de Wapstra et Hui- 
zenga (63) : ces auteurs ont rassemblé et critiqué les diverses détermi- 
nations des masses isotopiques et énergies de liaison pour un grand 
nombre de noyaux et leurs conclusions forment un tout homogène, qui 
paraît très sûr. En outre, pour des noyaux voisins, les erreurs possibles 
doivent êtie du même ordre de grandeur, ce qui réduit leur influence 
sur les calculs. 


Cuivre 63. 
#OU (y, 2) Cu Q, = 10,6 MeV 
SOU (y, a) Co Q,— 5,9 MeV. 


Les calculs ont été poussés au maximum pour le cuivre 63 qui est 
Lisotope le plus abondant du cuivre naturel. Pour 5, on a adopté la 
- è Là 
section 5(y. r) telle qu'elle figure au chap. I, avec un léger supplément 

aux hautes énergies pour tenir compte de 5!Y, 2n). 
Le terme de parité p, vaut 2 pour Cu, 1 pour 5*Co. On a donc : 


-AK(k) — — , L'étant l'intégrale définie ci-dessus : 
2 B 


12 Sr exp Var —Q 0. - jar 
s (T,) a été calculé pour le cobalt 59 d’après Blatt et Weisskopf (7), 


en supposant un rayon nucléaire égal à roAË + petr,=1,910717>emx 
= T.2010 cm. 

Le calcul a été effectué pour deux valeurs de a très éloignées l’une 
de l’autre : 


APTE 1,6 A4, soit 7,5 pour ‘Cu, 7 pour Co. 
- 2) a choisi d’après l’article de Gugelet (30), soit a = 30 pour ?Cu, 
a— 28 pour “°Co. 


Fe 


; 


: Fe dre knax - = P(X).5,(#1 
Soit J l'intégrale J(x) = [exp Va Des Pet à apr a 
LME Cu T 
avec © — ag, La 
Le spectre des particules x sera exprimé par : 
10 AA Ne 1 É 
S(T AT, RSR ANR AU .J(a), et si l’on fait abstraction de 6, on 
(°1 
B 


aura la forme de ce spectre. 
La figure 24 donne la représentation comparative des deux détermi- 


nations de S(T,), ainsi que le spectre expérimental. 
On constate qu’à quelques détails près la courbe expérimentale est 
en bon accord avec la courbe théorique correspondant aux grandes 
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H 


valeurs de a, alors que l’autre courbe est décalée de r à 2 MeV vers les’. 
hautes énergies. Les valeurs de a, telles qu’elles ont été déterminéess 
par Gugelot paraissent donc convenir particulièrement bien au problème, 
posé ici. | 

Il semble toutefois que nous ayons un léger excès de particules des 
basse énergie, bien que l'importance des erreurs possibles tant sur le 
nombre que sur l'énergie puisse expliquer cette différence. 


Nous nous sommes posé le problème de savoir si par processus (y, nœ); 
on ne pourrait pas expliquer par la théorie de l’évaporation, l'émissions 
de particules de faible énergie. Pour cela il faut calculer d’abord les 


LA 


k 
Fig. 24. — Courbes théoriques” 
d'émission « pour ‘Cu et 
points expérimentaux pour. 
le cuivre naturel. : 


Nombre de particules « 


5 10 5 
Tæ (Mev) LA 


spectre d’excitation du ‘?Cu résultant de l’émission d’un neutron, puis” 
traiter ce noyau comme il a été fait pour Cu. Les calculs sont longsk 
et assez peu précis en raison dæl’incertitude aux très basses énergies 
sur la très faible section efficace d'absorption d’une particule « par lem 
noyau final. 11 apparaît cependant que les particules à réémises par 
‘?Cu sont extrêmement peu nombreuses, même si l’on suppose qu’en 
dessous du seuil d'émission d’un neutron, la désexcitation du noyau 
s'effectue une fois sur deux par émission d’une particule à (si l'énergie: 
d’excitation le permet). Entre 5 et 8 MeV l'augmentation du nombre des 
particules « doit être de l’ordre de 1 sur 1000 seulement, ce qui ne 
modifie pas la forme de la courbe. 


Cuivre 65 ET GUIVRE NATUREL. — Le même calcul a été effectué sur 
des bases analogues pour 5Cu : , 


Q, = 9,8 MeV 
©, —6,3 MeV 


HAUT PI 
b'Æ 


JU 


Le) 
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Nous avons adopté : 


a = 31 pour ‘Cu. 
a—= 29 pour Co. 


» La valeur de 5, a été déduite de la fonction 6(y, n) publiée par Johns, 
- Katz, Douglas, Haslam (36). 

Le spectre S(T,) a une forme très voisine de ‘Cu. 
Le cuivre naturel comportant environ 70 pour 100 de Cu et le 
“terme 5, étant sensiblement le même dans les deux cas, S(T,) a été 


4 ol À 
Courbe thearique 


Fig. 25. — Courbe théorique 
et points expérimentaux 
pour le cuivre naturel. 


Nomëre de particules « 


ET 
5 10 15 
To (Mev) 


- également calculé pour lui. La courbe théorique du cuivre naturel 
» (fig. 25) a une forme voisine de celle de *Cu. 
Il est intéressant de remonter au nombre total de particules émises 


à À D) st 
“sous l’action du spectre-type. Pour cela, il faut estimer 54. D'après 
_Blatt et Weisskopf, nous prenons : 55 — 145.10—25 cm?, Le nombre de 


particules x émises par spectre type et par atome de cuivre serait 


donc Pr et par milligramme : 0,948. rot fois plus, soit : CHAOS 
* désintégrations/milligramme spectre type. 

» Expérimentalement nous avons lrouvé 1,99. 10-56, soit 4 à 5 fois plus. 
» En fait l’ordre de grandeur est comparable et, comme l’ont montré 
- Heinrich, Waffler et Walter (33), on ne peut espérer beaucoup mieux 
- d’une telle vérification. En effet, plusieurs grandeurs intervenant dans 
Je calcul ont une influence importante sur (7, 4), sans pour cela agir 
autant sur la forme des spectres. Telles sont, par exemple, les valeurs 


_de Q, et Q,, du rayon nucléaire, de 5, de Sp du terme de parité. Les 


» 
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auteurs de l’article cité admettent donc comme normales des variations 
de 1 à 10 en moyenne au cours de leurs vérifications. Nous sommes 1ct 
nettement dans ces limites. 


Nicxez. AzumiNium. — Nous n’avons pas poussé jusqu’au bout les 
mêmes calculs dans le cas du nickel. Nous avons simplement vérifié 
que les résultats restaient du même ordre de grandeur que dans Île cas 
du cuivre. Le résultat final est donc certainement très voisin et les 
mêmes conclusions peuvent s’en tirer puisque les résultats expérimen- 
taux sont presque ideutiques. 

Pour ce qui est de l’aluminium, un tel calcul n'aurait pas grand 
sens ; c’est en effet un noyau trop léger pour que la théorie s'applique 


même approximativement, car on ne peut considérer ici une fonction # 
densité de niveaux régulière et continue. D'autre part, du fait de 


l’abaissement de la barrière de potentiel et de la valeur des seuils, 


l'émission d’un proton est à peu près aussi probable que celle d'un neu-« 


tron, ce qui nécessiterait une modification complète de notre méthode 
de calcul et en rendrait douteuse la validité. Un essai limité que nous 


avons tenté dans ce sens montre cependant que la courbe expérimen- # 


tale peut certainement s'ajuster sur une courbe calculée avec des hypo- 
thèses vraisemblables. 

Il ressort de ce qui précède que l’emploi du rayonnement de freinage 
ne se prête pas très bien à la vérification de la théorie de l'évaporation, 
en raison du « spectr : d’excitation » qu'il communique au noyau cible. 
Avec un niveau d'excitation bien déterminé on peut obtenir directement 
la fonction densité de niveaux (en se ramenant le cas échéant à la 
notion de température nucléairei. {ci pour effectuer les intégrations, on 
doit adopter une forme à priori pour cette fonction qui a certainement 
en réalité une allure‘plus complexe ; il n’est donc pas étonnant que 
selon les expériences, le coefficient à faire figurer dans cette formule 
pour assurer le meilleur a :crd puisse varier quelque peu. 


RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS 


— L'étalonnage du rayonnement de freinage d’un bétatron, indis- 
pensable pour l'interprétation de toute expérience, peut s'effectuer avec 
une précision de quelques centièmes, par une méthode d’ionisation ou 
par la mesure précise et absolue d’une réaction nucléaire. Un test de 


ridioactivité fournit un contrôle permanent et facile des appareils de 
mesure. 


— Les réactions (Y, æ), produites par le faisceau d’un bétatron, sont 
susceptibles d’être étudiées par la méthode des plaques nucléaires, 


Tr 
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moyennant diverses précautions destinées à protéger les plaques contre 
le rayonnement et à éliminer toute trace parasite. 

» — Avec des cibles relativement épaisses, un procédé d'interprétation 
a été mis au point. 

— La statistique des traces de particules 2, dans le cas du cuivre, 
du nickel et de l'aluminium, a permis de remonter aux spectres d’émis- 
Sion (au-dessus de 3,5 MeV). Dans le cas du cuivre, le résultat est en 
accord avec une autre publication ; pour les deux autres corps, il est 
"nouveau. 

— Le nombre de particules émises sous l’action d’un spectre donné 
(ou par rœntgen) a été calculé. Il est en accord avec un résultat publié 
Sur le cuivre. 

— Une estimation du maximum de la section efficace (y, «) concorde 

bien avec la seule mesure antérieure sur les mêmes corps (f’Cu) ; elle 
donne une indication pour Niet Al. 
… — La théorie de l'évaporation, complétée de diverses hypothèses 
habituellement admises. donne pour le cuivre des courbes d'émission 
de particules x analogues à la courbe expérimentale. Toutefois pour 
obtenir un accord excellent, il faut adopter une densité de niveaux 
conforme à cerlains résultats expérimentaux, mais un peu différente 
“de celle qui est souvent adoptée. Le nickel donne lieu aux mêmes 
remarques. La théorie de l’évaporation ne peut s'appliquer que très 
grossièrement à l'aluminium. 
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EFFET DE L'INTERACTION DE COULOMB 


SUR LES EXCITATIONS ÉLÉMENTAIRES 
DANS LES SOLIDES () 


Par Pnirippe NOZIÈRES 


CHAPITRE PREMIER 


ne. INTRODUCTION 


Dans un gaz d'électrons, les particules sont soumises -à des forces 
d'interaction électrostatiques. Quel est l’effet de cette interaction sur 
les propriétés du système ? Si fondamental que puisse sembler ce pro- 
blème, ce n’est que très récemment qu'on l’a abordé explicitement. 
Jusqu'à ces dernières années, tous les traitements des électrons dans 
les solides utilisaient l’approximation dite « à un électron ». Dans cette 
approche, le potentiel agissant sur chaque particule est remplacé par un 
potentiel moyen, dépendant de la distribution spatiale de toutes les 
autres particules. Les électrons sont alors indépendants, et ne subissent 
aucune corrélation entre eux. On est ainsi ramené à l'équation de Schrô- 
dinger pour un seul électron. Celle-ci reste très difficile à résoudre, mais 
néanmoins, permet une étude qualitative du spectre des niveaux 
d'énergie, qui forme la base de la physique des solides actuelle. 

- Négliger les corrélations est une approximation très brutale. Elle 
conduit les particules à passer trop de temps les unes près des autres, 
ce qui augmente considérablement l'énergie de l’état de base, On peut 
éprouver la validité de ce procédé en comparant l'énergie fondamentale 
ainsi obtenue avec l'énergie cohésive du solide fournie par l’expérience. 
Le désaccord est complet, ce qui montre l'importance des corrélations 
que nous avons négligées. À ce point, il semblerait que nous n'avons 
plus qu’à abandonner l’approximation à un électron. Cependant, cette 
dernière s’est révélée extraordinairement fertile dans l’étude des excita- 
tions élémentaires du système. Les propriétés thermiques, magnétiques, 


_ (1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue le 
28 novembre 1957 devant la Commission d'examen. 
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électriques... des solides sont remarquablement expliquées au moyen 
des concepts d'espace réciproque, de surface de Fermi, de masse eflec= 
tive, ete, qui dérivent directement de l’approximation susdite. IL 
reste done à expliquer pourquoi ce procédé, que nous savons mauvais 
pour le calcul de l'énergie, décrit si bien les excitations élémentairess 
Une partie de cette étude est consacrée à une discussion de cette ques= 
tion. : ° 
D'autre part, l’approximation à un électron constitue une simphfis 
cation draconienne du problème réel, et, en pratique, peut supprimer 
certains aspects du système. C’est précisément ce qui se produit. Depuis 
longtemps, on a noté la présence d'états liés de deux porteurs libres; 
les excitons, qui échappent à l’approximation usuelle, et doivent êtré 
traités séparément. En outre, nous montrerons l'existence d’oscillations, 
collectives de polarisation, les plasmons qui, en fait, jouent un rôle 
primordial dans les propriétés du gaz. Les plasmons ont été discutés 
par Bohm et Pines (1) en 1953 pour le cas particulier d’un gaz d'électrons 
libres. Afin d'appliquer ces concepts aux électrons dans les solides, 1l ests 
nécessaire de généraliser leur méthode à un gaz d’électrons plongéss 
dans un potentiel périodique, Dans ce qui suit, nous proposons un-trais 
tement de ce problème, et nous discutons en détail les: différentes. 
excitations élémentaires du système réel. L 
Au chapitre premier, nous esquissons. une discussion du formalisme” 
de Bohm et Pines pour le gaz d’électrons libres. Au chapitre IT, nous 
développons une généralisation du formalisme de Bohm et Pines applis 
cable à un gaz d'électrons dans un réseau périodique. Nous mettons 
en évidence des oscillations collectives : les plasmons. Au chapitre IFE 
nous montrons que pour un gaz de fermions, il reste une interaction" 
écrantée entre les particules, qui ne modifie pas de façon appréciable” 
le continuum d’excitations élémentaires individuelles, Pour des boss 
au contraire, les plasmons sont les seules excitations. Le chapitre EW 
est consacré à l’étude des excitations élémentaires d’un groupe de po 
teurs minoritaires : excitons, plasmons de conduction, plasmons acous 
tiques. Finalement, au chapitre V, nous décrivons la production de 
plasmons par des électrons rapides ou des rayons X, et nous comparons! 
les prévisions théoriques avec l'expérience. . | 
C’est en 1953 que Pines (2) applique la méthode proposée par Bohm 
et lui-même au calcul de l'énergie cohésive. A cause de la longue portée 
de l'interaction de Coulomb, les propriétés du gaz d'électrons aux 
grandes longueurs d’onde sont essentiellement collectives, en ce sens 
qu'il existe des ondes longitudinales de polarisation, les plasmons, 
qui concernent simultanément un grand nombre d’électrons. Les plas- 
mons, analogues aux oscillations de plasma rencontrées dans les déchar- 


(1) D. Boum et D..Pixes. — Phys. Rev., 1953, III, 92, 6o8. 
&) D. Pines. _ Phys. Rev., 1953, 92, 626. 
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ges gazeuses, ont une fréquence très élevée, approximativement 
égale à : 
Te VAE 

Op — (ES) : 
(où m est la masse de l’électron). Pour les densités N communément 
rencontrées dans les métaux, Ao, est plus grand que l'énergie de 
Fermi E;, a fortiori beaucoup plus grand que XT : les plasmons sont 
donc toujours dans leur état de base. Aux courtes longueurs d'ondes, 
ces plasmons disparaissent, car les fluctuations des particules indivi- 
duelles empêchent alors l'existence d’oscillations cohérentes. Cette 
coupure du spectre collectif intervient pour une longueur d’onde de 
l'ordre du rayon de Debye À,, donnée par : 


v2\1/2 
Àp DA an 
&;, 


'où V, est la vitesse de Fermi des électrons. Les plasmons n’étant jamais 
“excités, 1l en résulte que les fluctuations de densité électronique de 
vecteur d'onde k < k, = X} sont gelées dans leur valeur pour l’état 
de base : la partie à longue distance de l’interaction de Coulomb est 
donc inopérante : l’imteraction effective est écrantée, avec un rayon 
‘d'écran égal à À. Cet effet est analogue à celui décrit par Debye et 
Hückel pour les électrolytes fortement ionisés. Le vecteur d’onde k, 
sépare la région des faibles k, où le comportement du gaz est séentitt 
lement Doliéctit, de la région des grands k, pour laquelle l'interaction 
de Coulomb n’est qu’une faible et où les électrons se 
“comportent comme des individus isolés. 

- Bohm et Pines introduisent au départ la notion de plasmon collectif. 
Nous exposerons leur méthode d’une manière légèrement différente, 
soulignant son analogie avec l’électrodynamique usuelle, L’hamiltonien 
‘du système peut s’écrire, après un développement de Fourier standard : 


® L P° M: \ 
2 \ He D + D (pxp-x — N) (1) 
; i k 


dans lequel P; et x; sont la quantité de mouvement et la position du 


ième électron, px 22 exp (— ik.) est la fluctuation de densité 


‘4 
de vecteur d'onde X #. gaz, et où M° — 


ATe? 
k2 
électrostatique (3). Maintenant, il est ‘bien connu que l'interaction de 


mesure la force du couplage 


L. 
(3) Dans la sommation sur k#, la composante k = o est absente, car nous 
_ supposons le gaz d'électrons plongé dans une charge positive uniforme, qui 
assure la dualité globale du système. 


ï 


mn. 


868 PHILIPPE NOZIÈRES 


Coulomb peut être décrite comme provenant de l'interaction de chaque 
particule avec les composantes longitudinales du champ électromagné- 
tique. Ces dernières sont déterminées par l'équation de Poisson. Soient 


P, et Q, les variables canoniques décrivant le photon longitudinal! 


de vecteur d'onde k. L’hamiltonien H correspondant a été obtenu 
par Fermi. Si nous négligeons le couplage avec les photons transverses, 

: : ; ‘ ÿ 2 50 
toujours petit du fait de la haute fréquence de ces derniers, H s'écrit a 


P° RAR hk —ikx, 
SES DE ne D iMx > (P. —7) Qre 
i RTE 


x 9% rar? 2). 
PiP Lo: 0:0e M:M ne nm? ? (2 
dre Fa > sk 1QiQ7pkyt — 2% 
k k,l k 

k4IZ£0 


Il y a deux termes d'interaction photon-électron, l’un linéaire et l’autre 
non linéaire. En mécanique quantique, l’équation de Poisson est une 
équation « faible », qui n’agit que sur les fonctions d’onde Ÿ du système, 
et non sur les opérateurs. Elle s’écrit : 


(Pr — Mxex) = © pour chaque À. , (3) 


px 


On peut passer de l’ensemble (2) et (3) à l'hamiltonien (1) par une 
transformation canonique simple (voir référence 1). Les variables P, # 


sont déterminées sans ambiguïté, tandis que Q; est déterminé à une 
constante additive près, qui dépend de la jauge adoptée. 


Pour k < k,, les termes d'interaction de (2) influencent peu les 


photons : ces derniers constituent alors des excitations élémentaires w 


bien définies, qui ne sont autres que les plasmons mentionnés plus 
haut. De plus dans (3), le terme P}; est négligeable, ce qui implique 
que la densité de fluctuation bp; est presque nulle : il en résulte l'effet 
d'écran. Au contraire, pour k > k,, l'interaction photon-électron est 
telle que les photons perdent toute signification physique. Bohm et 
Pines proposent done de décrire la partie à longue distance (4 < k,), 
de l'interaction de Coulomb au moyen d’un champ de photons longitu- 
dinaux ou plasmons, et de garder pour la partie à courte dis- 
tance (k > k;), la description normale au moyen d’une interaction 
directe électron-électron. Ils obtiennent-ainsi l’hamiltonien : 

QUE, PéPk + EpQrQx 

CR D ere 


L EE 
. k hk SE 
= D Mr (P, —*) 072% 


k<ke i (4) 
MM, ee NM? M4 
2 D M oo Se 
k,l<k, k<ke k>ke 
k +120 | 


INTERACTION DE COULOMB SUR LES EXCITATIONS ÉLÉMENTAIRES 869 


De plus, la fonction d'onde Y est soumise à l’ensemble des conditions 
subsidiaires : “ 


[P4x— MrexlT = 0 pour k < ke. (5) 


Jusqu'à présent, le vecteur d'onde de coupure k, est plus ou moins 
indéterminé, Si l’on était capable de résoudre le problème rigoureuse- 
ment, les résultats seraient indépendants de son choix. L’esprit de la 
de est de choisir À, de manière à pouvoir faire des approximations 
raisonnables. En fait, on fait d’abord les approximations nécessaires 
et l’on détermine ensuite À, en minimisant l’énergie de l’état de base: 

“ Pines est ainsi amené à choisir k, = 0. 4r}/”ko, où k, est le vecteur d’onde 
de Fermi, et r, la distance interélectronique mesurée en rayons de Bohr 


7 . 3 
&o, définie par r, — . Pour r, = 3, k, est de l’ordre de k,, et les 


4raiN 
modes collectifs représentent une part appréciable des degrés de 
hberté du système, Pour r, < 1, au contraire, il y a très peu de plas- 
smons (Pourr, > 1, la détermination de k, doit être modifiée). Les 


approximations faites par Bohm et Pines sont alors les suivantes : 


a) L’approximation dite « de la phase aléatoire ». Elle équivaut à 
néoliger tous les termes couplant des excitations de vecteurs d’onde 
différents, entre autres le terme d’interaction plasmon électron non 
linéaire de l’hamiltonien (4). 

b) On néglige les conditions subsidiaires sur la fonction d’onde : 
“on peut montrer que (5) est automatiquement satisfait pour l’état de 
base de (4) : cette approximation n'influe donc pas sur le calcul de 
l'énergie cohésive, mais jette un doute sérieux sur la détermination 
- des excitations ER ; 

c) On traite le terme linéaire d'interaction plasmon électron par une 
"méthode de perturbation du second ordre. Cette approximation, excel- 
“lente pour k petit, devient médiocre aux alentours de k = k,.. 
 d) On traite la partie à courte distance de l’interaction de Coulomb 
comme une perturbation. En outre, on néglige l’effet couplé de ce 
terme et de l'interaction plasmon électron (ce qui en fait se rattache à 
 l'approximation a). On peut montrer que pour r, — 3, ces approxima- 
tions n’affectent pas les propriétés des plasmons de faible k. Par contre 
_Jeur validité en ce qui concerne l’énergie des particules individuelles 
rest douteuse, tout spécialement pour les approximations a et d. Nous 
“discuterons plus tard l’approximation b, qui, à notre avis, n'a pas 
l'importance qu’on lui a souvent donnée. 

Par sa nature même, cette méthode a des défauts. Elle décrit très 
. mal les excitations pour k —.k, : le passage du collectif à l’individuel 
est progressif et non pas brutal. En outre certaines des approximations 
sont impossibles à justifier avec certitude, Malgré cela, elle représente 
lun immense progrès sur la méthode de Hartree Fock. És détermination 
de l’énergie cohésive par Pines donne un résultat en excellent accord 
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avec celui de Wigner (4) et avec l'expérience. En fait, Krismeent (5) 


a montré récemment que les fonctions d'ondes de Wigner et Pmesw 
étaient presque les mêmes, et que le facteur de corrélation utilisé par ” 


Wigner contenait une coupure naturelle pour k = k,. La méthode 
Pines a la supériorité qu’elle traite sur le même pied les corrélations 
entre spins parallèles et antiparallèles. 

Récemment, divers auteurs ont proposé des méthodes pour résoudre 
rigoureusement le problème du gaz d'électrons libres dans le cadre de 
l'approximation de la phase aléatoire (Gell-Mann et Brueckner (6), 


Hubbard (7) ont sommé les termes correspondants du développement 


de perturbation, Sawada (8) a diagonalisé un hamiltonien simplifié). 
Comme l’ont souligné Brueckner et Gell-Mann, un tel calcul n'est 
valable que dans la limite des très fortes densités, où les diagrammes 
d'échange sont négligeables. Pines et l’auteur (9) ont montré que, 
maloré ses défauts, la méthode de Bohm et Pines était plus réaliste 
que les précédentes dans le cas des densités métalliques habituelles, 
car elle constitue une interpolation entre les résultats simples à longue 
‘et à courte distance. Dans ce qui suit, nous nous efforcerons de géné- 
raliser cette méthode au cas du réseau périodique. 


CHAPITRE Il 


Le premier essai de traitement des plasmons dans un réseau pério- 
dique est celui de Wolff (10), qui utilise une méthode du type Hartree 
pour obtenir l'équation de dispersion des plasmons. Adams (11) a 
traité deux cas particuliers sans apparemment reconnaître la possibilité 


. d’un traitement plus général. La première approche cohérente est celle 


de Kanazawa (12), qui transpose directement la méthode de Bohm et 
Pines : il se limite à un exposé formel sans discuter les approximations 
utilisées, ni la signification des résultats. Pines et l’auteur (13) ont 


(4) E. Wicxer. — Phys. Rev., 1934, 46, 1002; Trans. Faraday Soc. 4 


1938, 34, 678. 
{5) O. KRiISMEENT. — Phil. Mag., 1957, 2, 245. 
(6) K. Brurckner et M. Gezz-Manx. — Phys. Rev., 1957, 406, 364. 


(7) J. Hussarp. — Proc. Roy. Soc., 1957, À 240, 539; 1958, À 234, 336. | 


{8) K. Sawara. — Phys. Rev., 1957,106, 372. 
K: Sawapa, K. Brurcener, N. Fuxupa et K. BRouT. — Phys. Rev. 
1957, 408, 505. 
{9) P. Nozières et D. Pins. — Phys. Rev., 1958, 444, 440. 
Go) P. Worrr, — Phys. Rev., 1953, 92, 18. 
(x) E.N. Avams. — Phys. Rev., II, 1955, 98, 947. 
(12) H. Kanazawa. — Prog. Theoret. Phys., 1955, 43, 227. 
GS) D. Pives et Ph. NozièRes. — Phys. Rev., 1958, 409, 7h4x, 701:et x062, 
que nous désignerons par la suite du nom de N.P. LI, N.P:UIE, NP. 
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repris le même type de calcul sous un angle plus général, et ce chapitre 
est consacré à l'étude d’une variante améliorée de leur méthode, entiè- 
rement convergente. Nous nous contenterons d’exposer les aspects 
nouveaux de cette variante, référant à NPT pour une discussion détaillée 
des points communs aux deux approches. 

Considérons donc l’ensemble des électrons d’un solide, comprenant 
aussi bien les couches internes que les couches de valence. Soit V(r) le 
potentiel périodique du réseau. L’hamiltonien du système est alors : 


P; M4 
= + FE + V(r) | + d — [exo -x— N]. (6) 
i k 
Nous séparons maintenant l’interaction de Coulomb en deux parties, 
lune à longue distance pour À < k, et l’autre à courte distance pour 
k = k.. k, est pour le moment arbitraire. Nous supposons cependant que 
la sphère de rayon k, est contenue à l’intérieur de la première zone de 
» Brillouin de telle manière que la somme de deux vecteurs k < k, ne 
- puisse jamais être égale à un vecteur du réseau réciproque. Nous défi-- 
nissons maintenant H, comme suit : 


= > [E+ve]+ Ses k — nNE: (} 
Ë 


k>ke le 


Soient ®, et E, les fonctions et énergies propres de H,, les ®, sont 
- des fonctions à plusieurs corps compliqués ; en pratique, on peut les. 
- approximer par une méthode de Hartree Fock. L'ensemble des ®, 

offre une représentation commode pour décrire l'effet du potentiel 
- périodique. Dans ce qui suit, nous utiliserons seulement les éléments. 
de matrice A5, d’un opérateur À entre l’état de base ©, et les divers 
. états excités. L'énergie E peut alors se caractériser par : 


_ Pour chaque valeur de k, les éléments de matrice (px)on satisfont à 
. une importante relation, dite règle de la somme f. Cette relation provient 
_ du fait que 64, qui ne dépend que de la position des porteurs, commute 
» avec le potentiel V{r;) et avec l’interaction de Coulomb. Il est alors 
- facile d'évaluer la quantité [[Ho, px), 6x Too, soit dans la représenta- 
tion définie plus haut, soit directement en calculant le commuta- 
- teur [P;,e—**]. En égalant les deux valeurs ainsi obtenues, on 


obtient la relation : 


} 
+ 


) h2k2N 
1 D Aou | | (px)on 2 + | (p—x)0n F — Fo (8) 


Par suite de la symétrie par réflexion du cristal, les deux termes dans 


872 PHILIPPE NOZIÈRES 


la parenthèse conduisent à des sommes égales. Si nous définissons une 


force d’oscillateur f,,(k) par la relation : 


2m 


fon(k) = ja Ono | (p4)on À, (9) . 


les f,(k) satisfont la relation de la somme £= 


À fon(A) = N. (10) # 


n 


Les fo,(k) sont simplement les analogues longitudinaux des forces w, 


d’oscillateur transverses bien connues en optique. 

Nous sommes maintenant armés pour étudier les plasmons. Cepen- 
dant, avant d'entamer un traitement hamiltonien du type Bohm-Pines, 
il est utile de déterminer directement la fréquence et la nature de ces 
derniers par une étude des équations de mouvement. Ce faisant, nous 
serons amenés à des approximations qui ne seront justifiées que dans le 
traitement définitif. Soit a; l'opérateur création du plasmon de vecteur 


d'onde k < k,, de fréquence ©. a, doit alors satisfaire à la relation : 
x = 
[H, a] = Foi. (11) 


D'autre part, 4x doit avoir les propriétés translationnelles de ep, ce 
qui nous amène à poser : 


tas)ar — Cmn(pk)mn. (12) 


Les cyA sont un ensemble de constantes inconnues, à déterminer. Pour 
ce faire, nous écrivons (11) explicitement : 


R (© — mn)Cmn(ox)mn = > + fortes : ; ; 

mn)Cmn\Ok)mn = TE a À [ex ; a.]e _k + O—A Lex, ay] le (13) 
ke 

Telle qu’elle est l'équation (13) est inutilisable. Pour simplifier, nous 

remplacerons les commutateurs [o,: ay] par leur valeur moyenne ses 


l’état de base qui, par suite des propriétés translationnelles'des p4 et a 
n'est différente de O que lorsque k’ = — k. Cette approximation est 
équivalente à l’approximation de la phase aléatoire de Bohm et Pines. 
.L’équation (13) se résout alors aisément, et fournit : 


C 


Cmn =; 
O — Omn 
È — se, ATe? D 2@u0 | (eniés [2 (14) 
k? @? — line 
ñn 


Dans (14), C est une constante de normalisation arbitraire. 
La seconde des équations (14) n’est autre que l'équation de disper- 


A D en car tnt des ES 


de PANNE PER CROP PTT VAE 


à. tés Det te ot dt té mom its 


7 ais 
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sion qui détermine la fréquence ©. Utilisant la définition des fs, (k) 
nous pouvons l'écrire : 


ATe? \ fon (k) 
I = er 2 
MN dd O0, ( 5) 


nñ 


Le deuxième membre de (15) diverge lorsque w,, = + ©. Les transi- 
tions correspondantes résonnent avec les plasmons, et ont pour effet 
d’amortir ces derniers. L’équation de dispersion (15) peut cependant 
être utilisée à condition de prendre la partie principale de l'intégrale. 
» La dérivation de (15) est tout à fait générale. S'il existe plusieurs modes 
collectifs, de fréquences &,, &, …, ces dernières sont toutes racines 
d’une équation de dispersion unique. Nous pouvons tout de suite tirer 
quelques conclusions générales en comparant (15) avec la règle de la 


4xNe? 


somme / (10). Si tous les w,, sont plus petits que w©,.— ,(15)a une 


nm 
racine évidente, © = 6, qui correspond aux plasmons usuels : la pré- 
sence du potentiel périodique ne modifie alors en rien les propriétés 
de ces derniers. Si, au contraire, tous les w,, sont plus grands que w,, 
(15) n’a pas de racine : il n’y a pas d’oscillation collective. Physique- 
ment, l'interaction de Coulomb est prédominante dans le premier cas, 
tandis que dans le second, les forces de liaison aux sites du réseau sont 
trop fortes pour permettre la propagation d’une onde collective. 

Une fois sélectionnée une des racines w et de l'équation de disper- 
sion, la première des équations (14) nous permet de déterminer les 
variables oscillantes. Afin d'éviter les difficultés dues aux transitions 
- résonnantes, nous modifierons légèrement cette définition comme suit : 


* 


(4 


(ann Dre (px)mn si ||@mn REA (16) 


(a;)mn 10 si [omn | 0 | < \ 
 n est une quantité pour le moment arbitraire, que nous prendrons 


plus tard plus grande que la largeur naturelle de la raie de plasmon. 
Les variables canoniques décrivant les plasmons sont données par : 


\ P= (2) [az + ax] 
À Q= if) toi a 


que l’on réexprime aisément au moyen de (16). Nous déterminons 
maintenant C en écrivant que P4 et Qx doivent, dans les limites de 
approximation de la phase aléatoire, satisfaire aux relations de commu- 


tation usuelles : 


(17) 


[Pr, Qu] = — 1h, ete... 
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Ceci conduit finalement à : 


Mk o° 


\ (Px)nn en ne 6, (os ) 1 
PR 18) 
(Qx) MR A D —6?, (ok)mn F 


où py est une projection de py, simplement amputée de ses éléments 
résonnants, tout comme dans (16). La quantité À est définie par : 4 


1 
214 4 
Res = $ Ÿ fn (19). 


2 
E- Lo? — o,]° 


der 2 4 


où fon(k) est une projection de fo,(k), déduite de p4 au lieu de p4. : 

Notre traitement des plasmons n’a de sens que si ces derniers consti-« 
tuent une ligne étroite, bien définie. Nous verrons plus loin que cela 
implique que la grande majorité des f,,(k) corresponde à ©,, < & 
ou > o c’est-à-dire une faible densité de force d’oscillateurs aux alen- 
tours de w,, — &). Dans ce cas, A? est très peu différent de 1. Ces” 
conditions sont en fait réunies dans une large variété de solides, les 
couches internes correspondent à ©,, > «© et la couche de valence 
à ©), € w. L’équation (18) montre que dans ce cas, seule la couche“ 
de valence participe de façon appréciable au plasmon collectif, less 
couches internes donnant une correction négligeable à P,. Afin d’alléger 


l'écriture des calculs, nous définirons un certain nombre d'opérateurs 
dérivés de px, par les relations : 


ax 


f 


(Okdrme = 3 (Px)mn 


: 
è 
& 
(1 
oo Onn +: 
(ex)mn Frs — (px)mn k | 
£ @ Se Omn \ (20). J 


(p%)mn ar 2 (ox)mn 


Sue 5 
o On L 


Pre = Pk — Px 


La connaissance des vraies variables oscillantes P} et Q};. va mainte- 
nant nous permettre de modifier les transformations canoniques de 
Bohm et Pines de manière à rendre leur méthode convergente. Comme 
eux, nous introduisons un ensemble de variables supplémentaires P},, 
Q;, pour k < k,, satisfaisant aux relations de commutations habituelles 
de la théorie des champs. Nous remplaçons ensuite l’hamiltonien (6) 
par un hamiltonien modifié, contenant des termes nouveaux dépendant 


de p7, : 


Hex = Ho+ D 1/2(Mapx + AP4)(Mip-x + AP-p). (21) 
Ke k 
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Afin d'assurer que les valeurs propres de H,,, sont bien les mêmes 
que celles de H, nous imposons à la fonction d'onde un ensemble de 
conditions subsidiaires : 


Par—o pour k<ke (22) 


Ces conditions supplémentaires impliquent une fonction d'onde singu- 
lière pour P; — 0. Tant que nous ne ferons pas un usage explicite de (22), 
Cela n’a guère d'importance. Dans le cas contraire, une étude détaillée 
du passage à la limite s’imposerait. Nous remarquons que P; commute 
avec Hu. L'état de base de H, 1, non dégénéré est donc un état propre 
“de P,, qui, du fait de l’invariance translationnelle, correspond à la 
“valeur propre 0 : les conditions subsidiaires sont donc automatiquement 
“atisfaites pour l’état de base (14). Signalons que Kanazawa (15) a 
“récemment proposé une variante de la méthode avec un H,xt différent, 
ét d’autres conditions supplémentaires qui ne sont pas singulières : 
il paie cet avantage par le fait que l’état de base de H,,4 ne satisfait 
pas les conditions subsidiaires, ce qui rend sa technique inutilisable 
en pratique. 
’étape suivante consiste à utiliser les P; pour décrire les plasmons : 
Mious réalisons cet objectif au moyen d’une série de transformations 
canoniques. La première est engendrée par l'opérateur : 


sy + RQ 
k<ke 
e 
c’est-à-dire nous remplaçons la fonction d’onde Ÿ par e w). Pour 
calculer le nouvel hamiltonien, nous faisons l’approximation de la 


phase aléatoire, remplaçant les commutateurs tels que [e, DA par 
\Jeur valeur moyenne dans l’état de base. La validité de cette approxi- 
_ mation est discutée en détail dans NPI, et jugée satisfaisante lorsque 
‘l'amortissement des plasmons est faible. L'hamiltonien (21) est alors 


transformé en : 


A 


Hext —= Ho sr >, = (A2P;P4 += &?Q;Qx) 


k<ke 
+ DS io À Que + MeAgkP | + À Mile | 3 
k<ke kR<Ke 
# M} 3 > 
' + D (8 + Her + 6-4) 
4 k<kc 


| (4) Une étude détaillée des difficultés soulevées par les conditions sup- 
_ plémentaires est donnée par D. Bonm, K. Huanc et D. Pixes, Phys. Rev., 
Bro57, 107, 71. 

(15) H. Kanazawa. — Prog. Theoret. Phys. (sous presse). 
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Nous avons dans (23) : l'hamiltonien d’oscillateurs à la fréquence Ao, 
des termes d'interaction linéaires qui déplaceront la fréquence de A: 
à ©, un terme d'interaction résonnant et une interaction résiduelle longue : 
distance entre les électrons. Simultanément, les conditions supplémens 


taires deviennent : 
[+ Die Px| PL 0h <ke (24) 


Sur (24), nous voyons que nous avons donné à P,; la valeur établie 
plus haut : c’est en fait cette considération qui a déterminé la trans- 
formation canonique. 

Une deuxième transformation permet d’éliminer les termes d’inter- 
action de (23), tout en donnant à Q, la valeur désirée. Elle est engendrée | 
par: 


Avec les mêmes approximations (23) devient : 


Heu = Ho+ D 3 (PxPx + w?Q}Qu) t 
S Er. NE 5 ra: UE à (25) 
Ts D. + [ (ex + px) (ex + p= x) + a pke_«] + D MxProx 
RER K<k ] 


tandis que la condition supplémentaire (24) se réduit à : 


ef —0 pour k < ke. (26) 


Pour obtenir (25), nous n’avons négligé aucun terme d’ordre supérieur : 
la convergence du caleul est due au fait que nous avons introduit 
directement les authentiques variables oscillantes. 

Nous avons maintenant isolé un ensemble de plasmons indépendants; 
de fréquence ©, et nous n’avons plus qu’à tenir compte de leur amortis” 
sement, issu du dernier terme de (25). D’autre part, il est apparent 
sur (25) que la partie à longue distance de l'interaction de Coulomb. 
est écrantée par les phénomènes collectifs. Pour les transitions telles 
que ©yn > ©, l'interaction se réduit essentiellement à : $ 


É 2 0 
Mi 9 2 De | 
Ter D pupr. 
k<ke ke à 
Dans ce cas, 1l n’y a pas d’effet d’écran. Au contraire, lorsque w,, < w 
le terme principal devient : 
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Omn 
. 
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qui est plus petit que l'interaction originelle par un facteur — 


Peffet d'écran est alors très prononcé. En fait, en aucun cas cette 
Mteraction résiduelle ne saurait avoir beaucoup d'influence sur le 
mouvement des électrons : si ©,, > ©, d'interaction, bien que non 
écrantée, est inopérante car des électrons fortement localisés sont 
insensibles à une interaction à longue distance ; si au contraire 6, < 0, 
Pécrantage suffit à rendre l'interaction inefficace. 

Puisque l'interaction résiduelle est sans importance, les états propres 
des particules individuelles sont très proches de ceux de H,. Il est 
donc raisonnable de calculer la durée de vie des plasmons par un calcul 
de perturbation ordinaire partant des états propres de H,. Ceci conduit 
à une durée de vie + pour le plasmon de vecteur d’onde k donnée par : 


2TÈ 


VE fou(0(@ — ou). (27) 


m 


Œ 
== 
n 
Si nous voulons obtenir une raie de plasmon fine, il faut que w7 > 1: 
en comparant (27) avec la règle de la somme f, nous voyons que cela 
implique une faible densité de forces d’oscillateur pour w,,— ©. En 
ce cas, on vérifie aisément que la condition de validité du traitement, 
A2— 1 < 1, est satisfaite à condition de choisir la largeur n de la 
bande « résonnante » ôtée des variables oscillantes telles que : 


= En <o. 


Dans le cas d’une raie de plasmon large, le traitement précédent perd 
son sens, car la fréquence « devient mal définie. 

La question des plasmons étant réglée, nous pouvons revenir aux 
électrons. La fonction d’onde de ces derniers doit satisfaire aux condi- 
tions supplémentaires (26), qui expriment qu'aucune excitation du 
type plasmon n’est possible parmi les particules écrantées (Autrement 
dit, on a isolé Les plasmons une fois pour toutes). Dans (25), c’est l’avant- 


dernier terme, en p7p._7, qui assure les subtiles corrélations nécessaires 
pour satisfaire les conditions supplémentaires. Dans le chapitre suivant, 
Fous discuterons en détail l'influence de ces termes sur le spectre des 
états excités. L'interaction résiduelle a en outre une faible influence 
sur l'énergie de base, comme on peut s’en rendre compté en calculant 
sa valeur moyenne pour la fonction d'onde ,. On obtient ainsi une 


É \ L, # # SC # È 
énergie d'échange à longue distance écrantée, E*, donnée par (17) : 


1 { 


ho LOT) 
= DR Dur - (28) 
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plus petit que l'énergie de base du plasmon fo. Il est de plus intéressant, 
è ; # LA Là LP: = y = Fe 

de comparer cette énergie écrantée avec l'énergie Ey», que l’on obtien 

drait en négligeant l'effet d'écran : | 


ho I Op | 
Er DR Don (29) 


k<Ke n 


En comparant (28) et (20), nous voyons une fois de plus que l'effet, 
d’écran n’affecte que les composantes telles que w,, < @. 74 
Il est maintenant temps de déterminer le vecteur d'onde de cou 
pure k,, jusqu’à présent arbitraire. Suivant l'exemple de Bohm et, 
Pines, nous utiliserons une méthode variationnelle : l'introduction 
d’un plasmon est utile si elle diminue l’énergie de l’état de base. Danse | 
une telle opération, on remplace l'énergie d'échange E/,(k) données 
par (29), par la somme de l’énergie de base du plasmon, 1/2 fo et de 
l'énergie d'échange écrantée. E". (k), donnée par (28). En exprimant, 
que cela produit une diminution de l’énergie E,, on obtient un critères 
« d'existence » du plasmon de vecteur d'onde z : 


A tré 8 


I o? 
X D fon(k) SL te (go), 


En comparant (30) avec la règle de la somme /, nous voyons qu'un 
plasmon existe seulement s’il y a assez de forces d’oscillateur corres-« 
pondant à w,, < © : physiquement cela signifie que les électrons" 


doivent être assez faiblement liés pour pouvoir propager une onde de 
plasma. 4 


, 


Faisons maintenant le bilan des résultats obtenus jusqu’à présent 
nous avons étudié complètement les propriétés des plasmons : condi- 
tion d’existence, fréquence, durée de vie. Par contre, notre un 


fes 


sance des excitations d'électrons individuels ne s’est guère améliorée. 
Nous avons mis en évidence l'effet d'écran sur l'énergie d'échange, e 
l'existence de conditions supplémentaires sur les fonctions d’onde 
électroniques. Ces dernières sont complémentaires de l’effet d'écran," 
et expriment le fait que les électrons écrantés ne peuvent plus subir 
d’oscillations de plasma. Le problème des excitations individuelles” 
est posé, mais non résolu, et sa discussion fera l'objet du chapitre 
suivant. 4 
En pratique, nous avons vu que les propriétés collectives dépendent 
essentiellement de la répartition des f,(k) entre transition à grand et. 


faible w,,. Nous pouvons exprimer tous nos résultats en fonction de! 
la quantité : | 
| 
1 
| 


10, 0 = à D for()ano — 0), (31) 


à 


| 
ER 


POST TN 
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Le chapitre peut alors se résumer dans la série d'équations suivantes : 


| cf f(Q, k)dQ = 1 règle de la somme / 


æ 2 


À \ op = . = 
| 5} f(Q, k) = dQO = 1 équation de dispersion 


se . . 
Goro 40 >1 condition d'existence 


(32) 


a /(o) largeur de raie 


4 ; ,r 7, . sr . Er 
“L'effet d'écran sur l'énergie d'échange est mis en évidence dans les 


-équations : 


: 2 how? 
* Er ÿ | 9, d0 
kke" 
se — Fe F hopQ 
Ex SEE f(Q, À) ro 
Re 
CHAPITRE Ill 


Dans le chapitre précédent, nous avons élaboré un traitement conver- 
‘gent des oscillations collectives d’un ensemble de particules inter- 


- agissantes. Ce traitement est très général, et jusqu'à présent, nous 


» n’avons pas eu à préciser la nature du potentiel périodique, ni la statis- 
- tique régissant les particules (bosons ou fermions). Dans ce chapitre, 
* nous discuterons qualitativement les excitations des particules indivi- 
- duelles dans le cas d’un gaz de fermions. Pour des bosons, la situation 

est totalement différente, comme nous le verrons à la fin du chapitre 
À sur un cas particulier, celui d’un gaz de sphères dures de Bose Einstein. 


Pour le moment, limi 


x 


- problème est d'établir la structure des états ®, 
2 


tons-nous à un gaz d'électrons. Le premier 


qui constituent la 


base de notre représentation, et qui, rappelons-le, sont les états propres 
de H,. À cette fin, nous utiliserons un argument dû à Gell-Mann (17) et 

Landau (18) : considérons H, comme une fonction de la charge électri- 
» que e, Hie). Lorsque e varie de © à sa valeur réelle, l'interaction de 


- Coulomb s'établit progressivement. L'hamiltonien H,(o) décrit des 
articules indépendantes. Ses états propres sont alors des détermi- 


.-nants de Slater, bâtis avec des fonctions d’onde pour un électron que 


(17) M. GEzz-ManN. — Phys. Rev., 1957, 106, 369. 


(18y L. D. LaNDau. — J. Expti. Theoret. Phys. U.S.S.R., 1956, 30, 1058. 


Traduction anglaise dans Sov. Phys., 1957, 3, 920. 
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nous pouvons caractériser par leur vecteur d'onde K (couvrant tout 
l’espace réciproque) et leur énergie E(K). L'état de base ®,(0) définit 
une surface de Fermi S dans l’espace des K, dont l'intérieur est remplr 
par les électrons. Un état excité ®, peut se décrire par l’ensemble 
des p électrons à l'extérieur de S, de vecteurs d'onde K; … K,, et de 


; ; 
,* es D , 7 7 7, . 

p trous à l’intérieur de S, de vecteurs d'onde K, Ki: L'énerme 

est alors donnée par : 


En—E= Ÿ E(Ki)—E(K;). (34) 


= 


Lorsque dans un calcul pratique, on fait l'hypothèse d’un spectre du 
type «particules indépendantes », on s'intéresse surtout à la propriété 
suivante : états excités caractérisés par p électrons et p trous dans 
l’espace des K, avec une énergie additive, comme dans (34). Il reste 
maintenant à voir dans quelle mesure l'établissement de l’interaction 
de Coulomb conserve cette structure. 

Supposons que nous soyons capables de traiter l'interaction de 
Coulomb par un traitement de perturbation, et que nous sachions 
sommer la série correspondante, Chaque état ®,(0) donne alors nais- 
sance à un état ®,(e), que nous pouvons caractériser par les mêmes 


paramètres que ®,(o), c’est-à-dire par l’ensemble K, … K,, K, a Ka 
Ces paramètres n’ont maintenant plus la signification physique d’un 
vecteur d'onde, mais cela n’a pas d'importance (Remarquons qu'avec 
cette correspondance univoque tous les états liés du système perturbé, « 


A 


du type exciton, nous échappent). Soit E (K, … K,, K,… K ), l'énergie 
de l’état correspondant. Supposons le nombre p d'électrons excités 
beaucoup plus petit que N, et faisons de plus l'hypothèse que les por- # 
teurs excités ne sont pas soumis à des corrélations entre eux : l'énergie « 
nécessaire pour créer un trou ou un électron est alors indépendante 
de la présence des autres porteurs excités. L'énergie E (K, … K,, 


; 
K;,.… K,) peut donc s’écrire sous la forme (34). Cette conclusion n’est 
plus vraie si la proportion d'électrons excités devient appréciable, ou | 
si ces derniers forment des configurations corrélées, telles que les états « 
liés (excitons), ou collectifs (plasmons). Dans le cas présent, il n’y a « 
pas de plasmons, puisque nous avons exclu de H, la partie dangereuse - 
de Hours pour À < k.. Quant aux exeitons, s'ils existent, ils doivent 
être étudiés séparément. Dans ces conditions les excitations élémen- : 
taires de H, sont analogues à celle d’un gaz de «quasi-électrons » 
indépendants. Dans beaucoup de problèmes de physique des solides, 
les seuls états excités auxquels on s'intéresse sont ceux d'énergie de 
l’ordre de AT. Du fait que 4T < E,, un très petit nombre d'électrons 


sont alors susceptibles d’être excités : la notion de quasi-électron est ” 


automatiquement valable, Dans le cas d’excitations à des énergies æ E,, 
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] ne faut pas oublier que nos conclusions sont limitées au cas d’une 
aible densité de porteurs excités. 

En fait, le chapitre II nous apprend que l’hamiltonien réel des 
lectrons est composé de H,, et d'une interaction écrantée à longue 
distance, que, suivant Bohm et Pines, nous baptiserons H,,. Les fonc- 
ions d’ondes sont en outre sujettes aux conditions supplémentaires (26). 
Be problème est de trouver comment les états propres de H se compa- 
fent-avec ceux de H,. Mathématiquement, la question est irrésolue 
ét nous nous limiterons à une discussion qualitative. Tout d’abord, 
réprenons le cas des électrons libres à forte densité discuté dans le 
chapitre premier. D'après Brueckner et Gell-Mann, le continuum d’exci- 
tations du type «particule libre » n’était absolument pas affecté par 
linteraction de Coulomb. Sur les N excitations possibles de moment k, 
une seulement était déplacée pour donner naissance au plasmon collec- 
tif. Dans notre formalisme, cela signifie que l'effet de H,, et des condi- 
tions subsidiaires est négligeable. 
> Voyons maintenant quelles sont les justifications physiques que nous 
pouvons apporter à ce résultat. Tout d'abord, l'effet de H,, dans Phamil- 
tonien est complémentaire de celui des conditions subsidiaires sur la 
fonction d’onde : c’est en effet grâce aux corrélations dues à H,, que 
ces dernières peuvent être satisfaites. Nous pouvons donc discuter 
indifféremment l’un ou l’autre des effets, par exemple celui des condi- 
tions sur Ÿ. Elles interdisent à Ÿ toute configuration du type plasmon, 
Ces dernières étant prises en ligne de compte une fois pour toutes sous 
forme de variables collectives. Ferrell (19) a montré qu'un plasmon 
faisait intervenir un grand nombre n; d'électrons pour les faibles 
Valeurs de k, et que n, tendait vers 1 lorsque À s’approchait de k,. 
Cela signifie donc que les configurations interdites par les conditions 
Subsidiaires contiennent un grand nombre d'électrons excités lorsque k 
est petit. Il est donc vraisemblable que la réduction du nombre de 
degrés de liberté provoquée par ces conditions n’affecte pas les états 
excités concernant seulement un petit nombre d’électrons. Pour les 
moments k faibles, le spectre d’excitation individuelle de H a donc 
Ja même structure que celui de H, c’est-à-dire peut-être décrit au 
moyen de quasi-électrons indépendants. Lorsque k — k,, le raison- 
Nement précédent n’est plus valable, car les plasmons ne concernent 
plus que quelques électrons à la fois. Mais dans cette région, c’est la 
“validité de tout le traitement qui est douteuse. Pour bien faire, il fau- 
“drait se débarrasser de cette coupure brutale à k,, en d’autres termes 


résoudre le problème complètement. 
” Dans le cas d’un gaz de bosons, la situation est entièrement diffé- 


: 


rente. En effet, le système sans interaction possède seulement une 


Go) R. Fennec. — Phys. Rev., 1957, 407. 
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excitation de vecteur d’onde k, et non plus N. Si nous retirons cette 
excitation pour en faire une oscillation collective, 1l ne doit plus rie 
rester. C’est effectivement ce qui se passe : il n’y a pas d’excitation du 
type individuel aux faibles énergies. Pour illustrer ce phénomène; 


prenons le cas particulier d’un gaz de sphères dures de Bose Einstein | 


aux faibles ‘densités. Ce problème a été étudié il y a longtemps par 
Bogoliubov (20), et plus récemment par Huang, Lee et Yang (21). Il 


est commode d'utiliser le formalisme de la deuxième quantification, | 


et de définir par Cx et Cy les opérateurs création et destruction d’une 
onde plane de vecteur d’onde k. Dans ce formalisme, la fluctuation. 
de densité p,. est donnée par : 


pr CG (35) 
et l’hamiltonien du système peut s’écrire : É 
ne Vi 3 

= Dr CiCeE D pp. (36) 

k k : 


Vx est une constante de couplage déterminée par Huang et al. en: 
remplaçant l'interaction de sphères dures par un pseudo-potentiel, à 
la manière de Fermi. : à 

Huang et al. ont montré que dans la limite des faibles densités,” 
la proportion de particules excitées était très faible. Dans ces condi" 
tions, 1l suffit de retenir dans tous les opérateurs les termes d'ordre“ 


. * - 
maximum.en Cç où Cÿ. Par exemple, on peut prendre : 


es = Cr G LG +." (320 
Les excitations de vecteurs d’onde différents deviennent alors complè- + 
tement indépendantes, puisqu'il faut toujours repasser par l’état de” 
base pour aller d’un état k à un état k’ Z£ k. En particulier, cela nous” 
autorise à négliger l'effet de l'interaction à courte distance sur les oscil- 
lations collectives. H, se réduit alors à la simple énergie cinétique. * 
Dans Je cadre de cette approximation tous les opérateurs peuvent 

S exprimer en fonction des p, et des 5x définis par : 


Dr = CiCo— CC. (38) ” 
On vérifie aisément l'identité suivante : à L: 
dXÔ - y — Px OR — 2N(CyCx + (ice ne 1e (30) 


Nous pouvons maintenant appliquer directement les résultats du 


(20) N. N. BocoLiuBov. — J. Phys. U.S.S.R., 1947, 44, 23. 


(21) T. D. Lee, K. Huanc ét C. N. Yanc. — Phys. Rev., 1957, 106, 1135. 


NE NTI 


Sd dr tt ui 


‘ - INTERACTION DE COULOMB SUR LES EXCITATIONS ÉLÉMENTAIRES 883 


Chapitre IL. Il n’y a qu’une seule force d’oscillateur /,,(k), égale à T, 


Rk? 5 : ; : ù 
correspondant à o4, = L’équation de dispersion s'écrit alors 
trivialement : 

& h2k4 
ï PARTS TRE ARE 
| DRE (40) 
De 2 NET y". x 2 5. AE 
où wj — -— Vy joue le rôle du &, du gaz d'électrons. On vérifie 


m 
: œ? : PAS 
facilement que A? —:5;, et que les opérateurs définis dans (20) sont 
È [a] 
donnés par : 


PRE 
Py — 3 PA 
( 
hkto 
Px un: à dk 
ï 2moÿ 
E 9 h?k4 
: Pr 4m? ot CE 


Dans leur état final, les conditions supplémentaires sont simple- 
“ment p4'T — 0. D'autre part, l'hamiltonien des particules indivi- 
 duelles (25) devient simplement : 


RER + nas R°k? 
= De CAC + ns PAPE À Gr DH F = "45 
le 


En utilisant l’identité (39), nous pouvons combiner le premier et le 
troisième terme de la parenthèse de (41), obtenant ainsi : 


He 
k 
* Du fait des conditions p4Ÿ — 0, (42) se réduit essentiellement à : 


a Vs). 


4m 


k2k? oo? 212 
(42) 


EN 8 PAPE 4m 


2 
Ü 


"7 
Ÿ 


- Les particules individuelles fournissent une contribution constante à 
- l'énergie du gaz, mais ne sont susceptibles d'aucun état excité, La 
. dynamique du système a été entièrement redécrite au moyen des varia- 
- bles collectives. 
_ Il est intéressant de discuter un peu plus en détail l'équation de 
É dispersion (40). Pour un gaz de sphères dures, V; est une constante 
indépendante de k. On voit alors que pour k suffisamment petit, ©? &, 
_ est proportionnel à ?. Les excitations collectives se propagent alors 
à une vitesse constante, et ne sont autres que les phonons du gaz. Au 


e » h2k4 + : 
contraire lorsque k devient grand, wo? — Fe l'effet de l'interaction 


j 
4 
É LS 
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Le, 


Le 


i éghig è ] ceitati élémentaires d’un: 
devient négligeable, et l’on retrouve les excitations élémen u 


gaz de particules indépendantes. Le passage collectif > individuel, 
caractéristique d’un gaz de fermions, est ici remplacé par cette évolu- 
tion phonons — excitations électroniques. Ces résultats sont identiques 
à ceux de Huang Lee et Yang. En particulier, si l’on collecte toutes 
les contributions à l'énergie de base E,, on retrouve exactement leur 
résultat. 

Ces considérations sont à la base de l’explication de la superfluidité 
proposée par Bogoliubov. Le potentiel d'interaction entre deux ato- 
mes d’hélium peut être assimilé à une interaction de sphères dures. 
Dans ce cas, on néglige la faible attraction à longue distance, qui, 
probablement, n’a pas d’effet appréciable sur le comportement quali- 
‘tatif du système. En pratique, la densité de l’hélium liquide n’est pas 
faible, au sens où nous l’avons supposé dans l’étude précédente, Cepen- 
dant, il est certain que la structure qualitative du spectre ne sera pas 
modifiée par les termes d'ordre supérieur que nous avons négligés. 
Aux grandes longueurs d'onde, l’approximation de la phase aléatoire 
reste excellente, et nous trouverons toujours des excitations du type 
phonon ; la courbe E(k) a donc une pente finie à l’origine, ce qui, comme 
l’a montré Bogoliubov, suffit à expliquer la superfluidité. 

Pour conclure ce chapitre, nous avons de bonnes raisons de croire 
que la présence d’oscillations collectives ne modifie pas le continuum 
d’excitations individuelles dans le cas d’un gaz de fermions. Pour un 
gaz de bosons au contraire, les propriétés du gaz sont déjà collectives 
en l’absence de toute interaction par suite de la dégénérescence statis- 
tique. Si l’on écarte explicitement le mode collectif, il ne reste donc 
plus rien. 5 


CHAPITRE IV 


Autres types d’excitations élémentaires. 


Jusqu'à présent, notre étude a été très générale, et nous n’avons 
pas eu à spécifier la nature des états propres ®, de H,. Dans ce cha- 
pitre, nous nous intéressons à un autre genre d’excitations élémen- 
taires, dans lesquelles un petit nombre de porteurs minoritaires for- 
ment des configurations fortement correlées, soit sous forme d'états 


liés (excitons), soit sous forme d’oscillations collectives du type plasmon. 


La présence d’un tel type d’excitations est essentiellement un cas 
d'espèce ; il est donc nécessaire de donner d’abord quelques détails 
sur la structure des états propres de H,. Nous supposerons pour sim- 
plifier que nous avons traité Ja partie à courte distance de linteraction 


INTERACTION DE COULOMB SUR LES EXCITATIONS ÉLÉMENTAIRES SSD 


de Coulomb par une méthode de Hartree Fock. Les ®, sont alors 
des déterminants de Slater, dont les éléments ox, dépendent d'un 
vecteur d'onde k situé dans la première zone de Brillouin, et d’un 
indice de bande v. Un élément de matrice non nul de ep; correspondra 
à la transition d’un électron du niveau K, v au niveau K + X, v’ : d’où 
deux types de transitions, intrabandes ou interbandes. 

Il est intéressant de voir ce qu'il advient des fo,(k) et w,, dans la 
“limite des faibles 4. Pour une transition interbande, w,, tend vers 
une limite finie w,,'(K), tandis, que f,,(k) est donné par l’expression 
- suivante : 


2 I<exvlkpilouy >? 
PvR) = xs Row (K) ne è (43) 


Cette quantité est aussi finie. Donc, même pour k très faible, les tran- 
sitions interbandes donnent une contribution finie à la quantité 


9 F- , 
- (w?— w,), qui, rappelons-le, est donnée par : 


25 °2 
I Ono®P 


ES D Pont) — + (44) 


DO — Oo 


Pour une transition intrabande, au contraire, w,, est proportionnel 
à k lorsque k tend vers 0. La force d’oscillateur correspondante /,,(k) 
peut alors s'exprimer sous la forme : 


fn) = 2 D kate (5) (45) 
Tri 


où me est le tenseur de masse effective au point K de la bande v. 


Lorsque k — 0, la contribution de ces transitions à (44) est négligeable. 


Nous avons vu en outre que l'effet d’écran se traduisait par une réduc- - 
Re. 2-2 = Ê wno? 
D tion des éléments de matrice de l’interaction par un facteur = —. 
» Pour les transitions interbandes, ce facteur reste fini lorsque k —+ 0 : 
» l'effet d'écran est équivalent à l'introduction d’une constante diélec- 


trique. Pour les transitions intrabandes, le facteur de réduction est 


proportionnel à k?, comme ce serait le cas pour une interaction du 


type + CC 

Notre but est d'étudier les configurations correlées d’un ensemble 
_ de porteurs minoritaires. À cette fin, il convient d’abord d'isoler ces 
porteurs du champ de Coulomb de tous les autres. Ceci est possible 
au moyen d'une transformation canonique qui remplace les porteurs 
minoritaires «nus» par des porteurs « habillés », transportant avec 
eux un nuage de plasmons et d’excitations électroniques virtuels (la 
méthode est calquée sur les techniques usuelles de l’électrodynamique 
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quantique). Ces porteurs habillés n'interagissent alors plus avec le 
reste du gaz électronique. Cependant, ils sont toujours soumis à une 
interaction entre eux, différente de l'interaction des porteurs nus: 
Macroscopiquement, cette interaction «effective » tient simplement, 
compte de la polarisabilité du reste du gaz d'électrons. Mathémati= | 
quement, ce programme conduit à des calculs longs, qui ont été décrits | 
dans N.P. IL Pour ne pas alourdir l'exposé, nous nous contenteronss| 
de résumer les résultats. | 


Soit ey la fluctuation de densité du groupe de porteurs minoris 


taires (qui doivent représenter une portion très petite du nombre 


total d'électrons). Désignons par ®, les différents états possibles des, 
ce groupe de porteurs, considérés comme indépendants, et décrivonss 


les opérateurs tels que ee dans la représentation ayant comme base ®, 
Si nous utilisons dans le calcul l’approximation de la phase aléatoire 
(ce qui équivaut à négliger les fluctuations des porteurs majoritaires) 
l'interaction effective des. porteurs habillés se trouve être donnée par 


rs 


My ve | 
> 72 PAP (46)n 
k<ke 4 


r 


ä 
où p°. est une fluctuation de densité écrantée définie par ses éléments, 
de matrice : | 


TU __ (pxluv É 
él = LR Qu (47): 


(Qu est la fréquence de la transition D, —> D). &(k,Q,,) est la partie A 
réelle de la constante diélectrique, définie par : # 


e(x, Q)=1+ +) 0, 8)! 


on, — À 
Ce résultat (43) a été obtenu en prenant la partie principale de De 
les expressions, et est seulement valable aux fréquences Q,,, pour Re. 
quelles la partie imaginaire de e, &(k, Q), est plus petite que e,(k,Q),« 
c’est-à-dire lorsque Q,, > ou <on,. D'autre part, lorsque k devient . 
de l’ordre de k,, l’appreximation de la phase aléatoire n’est plus valable ; 
et la notion d'interaction écrantée devient douteuse, E 
Quelles sont maintenant les conditions de validité de ce résultat. 
Tout d’abord, « doit avoir un sens, ce qui impose à ket Q , les limi- 
tations mentionnées plus haut. De plus, nous avons ere l'effet 
des fluctuations des porteurs majoritaires. (46) peut donc être utilisé 
sans inquiétude pour calculer l'énergie d'échange ou la diffusion de 
deux porteurs minoritaires, mais certainement pas pour tenir compte 
de leurs corrélations. En effet, il est probable que les fluctuations des 


è 
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porteurs majoritaires seront beaucoup plus efficaces que celles des 
porteurs minoritaires, beaucoup moins nombreux. Ce problème est 
étudié en détail dans N.P. IL. La conclusion est que, dans un métal, 
il ne peut pas y avoir de corrélations cohérentes à l’intérieur d’un 
Groupe de porteurs minoritaires, à cause des importantes fluctuations 
de champ électrique provenant des transitions intrabandes des por- 
teurs majoritaires. Si au contraire, les porteurs majoritaires remplissent 
complètement une bande, leurs fluctuations de densité deviennent 
négligeables aux grandes longueurs d’onde et aux faibles fréquences. 
Dans ces conditions (46), peut être utilisé pour traiter des corrélations 
entre porteurs minoritaires. Ceci s’applique entre autres aux porteurs 
hbres dans les semiconducteurs et les semimétaux. 

Venons-en alors à la possibilité de nouvelles excitations élémen- 
taires. Dans les métaux, il n’y a guère d'espoir, puisque les porteurs 
Minoritaires ne peuvent pas interagir de façon cohérente. Dans les 
isolants, semiconducteurs et semimétaux, il semble y avoir deux possi- 
bilités. Tout d’abord un électron et un trou libres peuvent former un 
état lié, du type hydrogénoïde : nous avons alors affaire à un exciton. 
Lorsque le rayon de l'orbite hydrogénoïde est large, comme dans Ge 
ou Si, l'interaction (46) peut être utilisée en toute confiance. Au 
contraire, lorsque le diamètre de l’exciton est de l’ordre d’une distance 
interatomique, la notion de constante diélectrique devient assez incer- 
taine, et une méthode plus élaborée est nécessaire ; tel semble être le 
Cas pour les cristaux ioniques. Rappelons que ces conclusions s’appli- 
quent aussi à toutes les sortes d'états liés dans un solide : états liés 
à une impureté ionisée dans un semiconducteur, positronium, etc. 
Le cas du positronium est un peu spécial, car le rayon de l’orbite est , 
alors si petit qu'il n’y a pratiquement plus d’effet d’écran ; les fluctua- 
“ions des électrons environnants sont alors d'importance mineure. 
Il est donc possible que le positronium existe même dans les métaux. 

Outre ces états liés, les porteurs libres peuvent subir une oscilla- 
tion collective du type plasmon. Ces plasmons « de conduction » peuvent 
être décrits par la méthode du chapitre IF, en remplaçant l’interaction 
de Coulomb par l'interaction (46). Du fait du très petit nombre de 
porteurs libres, la fréquence de plasma o, va se trouver dans le domaine 
des radiofréquences, ce qui suggère un certain nombre d'approxima- 
“ons. Tout d’abord, la dispersion de e(k, (; est négligeable, et nous 
‘pouvons utiliser simplement la constante diélectrique statique «. De 
plus, ©, sera toujours beaucoup plus petit que l'énergie w,, des tran- 
itions interbandes. Dans la relation de dispersion, nous n’avons donc 
qu'à garder le terme intrabande. Pour k assez petit, w,, est alors 
négligeable devant 6, et la fréquence des plasmons est simplement 


_ donnée par: 


vi Te (49) 
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: : 3 
où N, est le nombre de porteurs libres, et m* leur masse effective. 
É . . : . | 
Ces plasmons sont l’analogue longitudinal des plasmons de conduction! 
transverses observés en relation avec la résonance cyclotron aux fortes! 
concentrations de porteurs. 
Comme pour les porteurs majoritaires, l'existence de plasmons | 
collectifs implique un effet d'écran entre les porteurs minoritaires: | 


; ST es 
L'interaction entre ces derniers se trouve modifié de la valeur + la: 
2 | 
valeur «effective » “ e—%, où « est un vecteur d’onde de Debye, donné 
er 


par : 


pese (5e) 


Dans (50), V° est la vitesse quadratique moyenne des porteurs libres. 
« est en général très petit, si bien que cet effet d’écran n’est sensible 
que dans les phénomènes électrostatiques à longue distance, par 
exemple la diffusion des porteurs par les impuretés ionisées dans un 
semiconducteur. Lorsque la densité N, des porteurs augmente, le 
rayon d'écran - diminue. S'il devient plus petit que le rayon d’un 
exciton, ce dernier disparaît. Les excitons et les plasmons de conduc- 
tion sont donc des phénomènes complémentaires pour une longueur 
d'onde donnée. Selon la densité des porteurs libres, le mouvement de 
ceux-c1 est collectif (plasmon), ou individuel et localisé (exeitons). 
Lorsqu'il existe deux sortes de porteurs libres, tels que les électrons 
et les trous dans un semiconducteur, on peut envisager une autre 
espèce d’excitation élémentaire collective dans laquelle une espèce dé 
porteurs est écrantée par l’autre. Autrement dit alors que dans un 
plasmon de conduction, les densités de charge électrique des deux 
sortes de porteurs oscillent en phase, dans ce nouveau mode, elles 
oscilleraient en opposition de phase, conduisant ainsi, à l'effet d'écrans 
Ce problème est entièrement équivalent à celui des phonons dans un 
cristal ionique : dans ce cas, les phonons optiques correspondent à une 
oscillation en phase des deux types de charges ioniques, et sont équi- 
valents aux plasmons de conduction tandis que les phonons acoustiques’ 
sont l'équivalent du nouveau mode que nous venons de mentionner, 
Il est donc naturel de baptiser ces nouvelles excitations élémentaires 
du nom de « plasmons acoustiques ». La fin de ce chapitre est consacrée 
à leur étude. Nous nous attacherons à déterminer les conditions dans 
lesquelles ces excitations ont une réalité physique, et dans ce but, 
nous calculerons l'amortissement dû aux différents types de particules! 
individuelles. Afin de simplifier le calcul, nous choisissons un cas parti- 


culier simple : n particules de masse m et N particules de masse M, 
toutes de charge e. | 
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… Physiquement, les « plasmons acoustiques » ne peuvent exister que 
si les fluctuations des particules individuelles sont assez rapides pour 
avoir une influence négligeable. Autrement dit, une espèce de particules 
(que nous dénoterons par des lettres minuscules), dôit être beaucoup 
plus légère que l’autre (représentée en majuscules). Cela suggère d’uti- 
liser une approximation adiabatique du type Born Oppenheimer, 
conjointement avec la méthode collective de Bohm et Pines, Nous 
nous contenterons d’esquisser les calculs correspondants. La discussion 
détaillée des différentes approximations est une généralisation directe 
du cas d’un seul plasma discuté par Bohm et Pines. L’hamiltonien 
du système peut s’écrire : 


Hs CS a DS ne (re + Ra)(r=x + R-x)] (51) 


ad 2m si 2M cdi 2 

: ÿ ke 
où rz et Ry sont les fluctuations de densité des deux sortes de porteurs 
minoritaires. Comme au chapitre II, nous introduisons un ensemble 
“de variables de champ P4 et Q} jusqu’à un certain vecteur d’onde de 
coupure k. Nous remplaçons alors (51) par l’hamiltonien modifié 
suivant : 


: & P' 
HN NE Mere Mimet PP 
i j ke (52) 
2 


+ + Mi LaereR_« + tx (: —— 2) RxR_| + be _ tr + Rx À 
kR<Ke k>ke 


» qui est équivalent à (51) si nous imposons à la fonction d’onde l’en- 
semble de conditions supplémentaires : 


P;Y — o. (53) 


x. est une quantité que, pour le moment, nous laissons arbitraire. 
Au moyen de la transformation canonique engendrée par : 


pes > Mafre + (1 — 2x) Rx lQx 


Jets 


. nous pouvons faire décrire aux variables de champ les plasmons de 
? conduction du type optique. (52) est alors transformé en un hamiltonien 
Û compliqué, qui contient, entre autres, des termes d'interaction entre 
» particules et plasmons optiques. À cause de la fréquence relativement 
» élevée de ces derniers, nous pouvons négliger cette interaction (ef. Bohm 
_ et Pines). L'hamiltonien devient alors : 


: 


DT — > 4 »> Le D M; LarreR - x + ax (1 _%) R4R | + (54) 
; F KCke 


à Annales de Physique, 1959. 58 


u 
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Dans (54), nous avons supprimé l’hamiltonien des plasmons optiques, 
et l'interaction de Coulomb à courte distance. D'autre part, les condi-* 
tions (53) sont aussi modifiées par la transformation canonique et” 
contiennent maintenant simultanément des variables de plasmons eth 
de particules. Cependant, nous avons négligé le couplage plasmon$ 
particule dans H’. Par souci de compatibilité; il faut le négliger aussi 
dans les conditions supplémentaires, c’est-à-dire supprimer le terme de. 
plasmon qui y apparaît. Ces conditions deviennent alors : 


Per 


| 
$ 


re + (2x) RAT = 0. (558 


(54) décrit un système de particules lourdes interagissant entre. 
elles et avec les particules légères. On pourrait éliminer l'interaction 
entre particules lourdes et légères maintenant. Cependant, il est plus® 
avantageux de redécrire d’ bond les fluctuations R}; en fonction de* 
variables collectives qui décriront les plasmons acoustiques. Nous“ 
introduisons donc de nouvelles variables conjuguées Il; et £;, jusqu’à“ 


vecteur d’onde K,. Nous remplaçons alors l’hamiltonien (54) par un 
nouvel hamiltonien : 


DE 
(56) 
+ D le TM Ro) (1 À) Ti Mot PR 2f 
k<ke 


augmenté de nouvelles conditions supplémentaires : 


patent mets tv 


HT = o. | (57) 


De plus, nous remplaçons les conditions supplémentaires (55) par les 
conditions équivalentes : 


Dre + (1 — 2x)[Re + Mx/Mrr TL = 0. 


Au moyen de la transformation canonique engendrée par : 


S'= Ÿ (Mer RE) 
ke 


nous utiliserons les Il} et &; pour décrire les mouvements collectifs 
des particules lourdes. L’hamiltonien (56) devient alors : 


el DE 


+ 5 h-=) Hall +Mv Tr +1 ROBE x À +Hnt | 


ns 
j UT 
PRE 

de dE re pond de ant 0 di de LUE Das uen dé tds AS Sd 


(59) : 
LR 
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e] 
ans lequel Q; = 4rNe?x;/M, et où Hi; est un terme d'interaction 
ntre plasmons acoustiques et particules lourdes, donné par :. 


Hint LE » Mr}, Ex Y de = . (Pr; —*). 
Re 4 
1, est l'équivalent direet de l'interaction plasmon-électron. étudiée 
jar. Bohm et Pines. Pour obtenir (59), nous avons négligé les termes à 
hase aléatoire. En outre, les conditions supplémentaires (58) devien- 
lent : 
| 6 (T4) 
| ARS Ux) F = 0. (60) 
2 A k 
- Il reste maintenant à éliminer l'interaction entre particules légères 
t plasmons acoustiques. Cette interaction contient des termes réson- 
iants donnant lieu: à des transitions réelles, et à un amortissement 
les plasmons. Nous supposons connue la fréquence exacte de ces 
lérniers, et isolons la partie résonnante de l'interaction. Pour éliminer 
e reste, nous faisons l’approximation adiabatique, c’est-à-dire que 
ous négligeons le recul des plasmons acoustiques. La transformation 
*anonique voulue est alors engendrée par : 
L —ikT; 
S'= DM Dr pr my 
Te € | 


Nous nous débarrassons ainsi du terme d'interaction linéaire de (59). 
En revanche, nous avons de nouveaux termes quadratiques en Il, 
Jont nous prenons la moyenne par rapport aux positions des particules 
légères (ceci n’est autre que l’approximation de la phase aléatoire, et 
néglige les fluctuations des porteurs légers). (59) devient alors finale- 
ment: 


Fi p} p° 

me = eus Si 

H “à » 2m «a DIE 
J 


| | o° (61) 
Et » (: —* — Yk E) Il x = 2,8 + Hint + Hres 

kE<ke 
où H,.s est la partie résonnante de l'interaction particule légère plasmon, 


et où y, est une constante définie par : 


4Te I 
NME D han (63) 
A (re Pr 


L’équation (62) montre que Yx nest autre que (4, — 1), où e,. est la 
constante diélectrique du gaz de particules légères. 
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Il est maintenant temps de déterminer x;. Pour cela, nous nous ! 
référons à la compatibilité entre hamiltonien et conditions supplé: ? 
mentaires. Nous avons éliminé l'interaction particule légère plasmon! 
de H. Pour bien faire nous devons l’éliminer aussi de la condition | 
supplémentaire. Autrement dit, la transformation canonique doit faire : 
sauter le terme en Il, de l’équation (60). Cela conduit sans difficulté ! 
à la relation : 

I I 


IH Yk 


Th — 
En reportant cette valeur dans (61), on voit que H”’se réduit à : 
pi P; I 2m | 
H" _ + > n — > La (x x + QE y) — Hini + Elie: (63) | 
i î K<Ke 1 
Les plasmons acoustiques oscillent donc à la fréquence Q,. On vérifie 
aisément que l’approximation adiabatique est valable si : 


Q; € hp? (64) 


où #? est la vitesse quadratique moyenne des particules légères. Autre 
ment, ces dernières doivent aller beaucoup plus vite que la vitesse dé 
phase des plasmons acoustiques, afin d’assurer un écran efficace et 
uniforme. Le calcul de y, rie présente pas de difficultés. Si le gaz léger 
est dégénéré, on trouve : + 


127Tne? 


k = 
Y mk2vi à 
où #, est la vitesse de Fermi du gaz, tandis que pour une distribution: 
maxwellienne de température t, on a : N 

ane? £ 


VE — jet : f 


Pour les faibles valeurs de k, y, > 1, de telle sorte que Q, est approxis 
mativement donné par : ; 


N 

2 N 

e ko) (5) gaz léger dégénéré ‘4 
Q, — 2 (KEN\. à , (65) 
k (Cr) gaz léger maxwellien | 


Dans les deux cas, les plasmons acoustiques se propagent à une vitesse 
constante, s — Q,/k, comme pour des ondes sonores. | 
Les plasmons acoustiques n'auront de réalité physique que s'ils 
une durée de vie raisonnable. Cette dernière dépend en premiet 
1 * ÉË PE | 
eu des collisions entre plasmons et particules légères, provenant 


de H;e.. La durée de vie +, correspondante peut s’évaluer par un traite: 
ment de perturbation habituel, et l’on trouve : | 
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l'expression exacte contient en outre un facteur numérique très voisin 
lé r, qui dépend du degré de dégénérescence du gaz léger). D'autre 
jart, les plasmons acoustiques peuvent être amortis par collision avec 
és particules lourdes, provenant de H;,. La durée de vie x, corres- 
jondante peut être calculée exactement. En fait, on voit directement 
que Q,7, n’est grand que si : 


IV? < Q; (67) 


jù- V2 est la vitesse quadratique moyenne des particules lourdes. 
Éorsque (67) est vérifié, H;,, est complètement négligeable, tant pour 
Pamortissement que pour le déplacement de la fréquence des plas- 
mons Q.. 

En résumé, les plasmons acoustiques n'existent réellement que si 
les conditions suivantes sont réalisées : 


V2 &S2 «°° | 


| amNe? arne? (68) 
! 


è M m 


Physiquement, la première de ces conditions signifie que les plasmons 
doivent être assez lents pour sentir seulement le champ moyen des 
particules légères, mais assez rapides pour n’être sensibles qu’au champ 
instantané des particules lourdes, La seconde condition (68) s’inter- 
prète aisément si nous rappelons que la fréquence des plasmons opti- 
ques, w,, est donnée par : 


9 ATe?n ATe?N 
L2 


A 


Donc (68) signifie que les particules légères doivent dominer les pro- 
priétés électrostatiques : elles doivent être assez nombreuses et légères 
pour assurer un écran efficace. 

» Pour terminer, étudions dans quel cas ces conditions peuvent être 
réalisées. Tout d’abord, on vérifie facilement que (64) peut toujours 


crire | N & 1, et est donc équivalent à (66). Quant à (67), nous 
nm 


pouvons l'écrire : 


s’é 


MY: ms? 
| Ne nes (69) 
Si les gaz légers et lourds sont tous les deux dégénérés, (69) devient : 
; nf) € (70) 


ù 


Les conditions (66) et ( 
rence de masse entre les 
peut se rencontrer dans 
que cette étude s'applique aussi 


0) requièrent dans ce cas une grande diffé- 
deux types de porteurs. Une telle situation 
un semimétal, comme Bi. On pourrait croire 
au cas des trous légers et lourds 


à 


P 
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de Ge lorsqu'ils sont dégénérés. En fait, ce n’est pas vraï, car n | 

\3/2 A = Là 2 |! 

alors © — () , et (66) et (70) ne peuvent être simultanément satis® } 

à - 2 LE TER CCR À 6] = 

faites. Passons maintenant au cas d’un gaz léger dégénéré et d’un gaz! 
lourd maxwellien à température T (69) s’écrit alors : 


KT N 


ot Nos role 4 


| 
my £ 


qui est toujours vérifié si le gaz léger est suffisamment dégénéré. Dans’ 
un autre ordre d'idées, ce cas est précisément celui des plasmons’, 
acoustiques d’ions et-d’électrons dans un métal liquide, c’est-à-dire 
des phonons. Finalement, considérons le cas de deux gaz maxwelliens’ 
de températures respectives { et T. (69) devient : 4 


t n 


Il y a donc peu d’espoir d'observer des plasmons acoustiques si 1% 
deux gaz sont en équilibre thermique comme, par exemple, les électrons 
et les trous thermiques d’un semiconducteur intrinsèque. Si par contre" 
t > T, les plasmons acoustiques ont toutes chances d’exister. Un 

telle situation peut se produire par injection de porteurs dans un semis 
conducteur, ou dans une décharge électrique gazeuse à haute intensité 
Pour conclure, ces plasmons acoustiques sont des édite 


bizarres, mais on peut espérer les observer un jour dans des conditionss 
favorables. £ 


CHAPITRE VI 


Observation expérimentale des plasmons. 


Revenons maintenant aux plasmons de «valence» discutés au 
chapitre Il. Dans ce qui suit, nous exposons différentes méthodes 
pour les observer expérimentalement, et nous comparons les résultats 
actuels avec notre théorie. Nous avons vu que fo était de l’ordre de 
grandeur de Âw,. Pour la plupart des:solides £o, varie entre set25 NV. 
C'est une énergie importante, comparée aux énergies thermiques 
usuélles ‘de quelques centièmes d’eV. Pour «exciter des -plasmons, il 
faut donc'un agent qui ait lui:même:une grande énergie, par exemple 


un électron ou un photon. Nous considérerons d’abord l'excitation de 
plasmons par les électrons. 
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» pes . . 

L arrangement expérimental habituel est le suivant : sur un film 
métallique de quelques centaines d’angstrôms d'épaisseur, on envoie un 

s ,r pee nr ‘ RS + 
pinceau d’électrons monocinétiques, d'énergie voisine de 10 keV. On 

s ere , . r 

mesure alors la perte d'énergie des électrons qui ont traversé le film. On 
obtient ainsi un spectre des pertes d'énergie caractéristique du solide 
considéré. Dans la figure 1, nous donnons les résultats obtenus pour Alet 
Cu. Pour Al, nous notons l'existence de raies équidistantes qui corres- 


Cu 


L0 60 ho, 


Fig. 1 — Les pertes d’énergie caractéristiques de Al et Cu. 


- En abscisses l'énergie perdue, et en ordonnées l’mtensité recueillie (Tiré de 
Pines (22)). Ces diagrammes schématiques ne représentent que les raies 
observées et négligent le fond continu. 


> 


_ pondent à l'absorption d’un ou de plusieurs plasmons. Les lignes sont 
étroites et bien définies, et l'interprétation ne pose pas de difficultés, 
> Pour Cu, au contraire, le spectre est compliqué. Nous y remarquons 
une ligne intense large, que nous pouvons attribuer aux plasmons. 
» L'élargissement de la ligne est alors dû aux transitions individuelles 
» résonnant avec les plasmons. Le reste de la structure est dû à ces mêmes 
* transitions individuelles, probablement du type interbande. Nous 
. discuterons ce point en détail plus loin, en relation avec ce que nous 
. savons des bandes d’énergie de Cu. 

Il est facile de formuler mathématiquement le problème du ralentis- 
… sement d’une particule chargée. Soient RQ et P, sa position et son 
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par : 


+ > Miprei” Ro 
k>ke 


ta er : à. Mi} | . 
H=H+n+ > | + (rte R)(p een) | 
$ | (72) 2 


Nous introduisons les plasmons comme au chapitre Il, remplaçant, 
l’hamiltonien (21) par la forme corrigée : 4 


: , Mi 
Hi = H, + e + > | 1/2 | Mrpx + Mre—if-Ro L AP, /2 —— : 
k<Ke (73) : 
+ À Mipreik Ro 4 


A>ke n 


Ensuite, nous effectuons les mêmes transformations canoniques qu’au « 

. Hi . 2 L “ 
chapitre IT, afin d'isoler des plasmons indépendants. H,,1 devient # 
alors : 


Heu = Ho + Hp D 3 (Pal + &Q1Q 1) | 
k<ke 4 
P, ( Mx4P# (7 4) 


PRE D: ET eile.Re + Mioieik.R L E D: More Ro 
x Ke kSke 


A 
Dans (74), nous voyons que la particule incidente interagit avec les H 
plasmons, et avec les électrons au travers d’une interaction de Coulomb « 
écrantée (Cette dernière donne naissanc: au fond continu du spectre), H 
Nous pouvons utiliser une technique de perturbation pour calculer 
la probabilité d’excitation des plasmons, puisque ces derniers sont 
indépendants. La probabilité d’exciter un plasmon de | k | fixé et 
de direction quelconque est donnée par : £ + 


F7 ARE, Ro ee 


À 
: 
| 
WE SNS PR G5) 


Ps) 


Si nous supposons ow indépendant de k, le transfert d'énergie aux plas- 
mons par unité de temps est simplement : 


dE mate? kePo 
F ki PE ue mo 
(supposant À — 1). 


Remarquons que la probabilité W, décroît comme 1/k lorsque k aug- 
mente, Les plasmons de grande longueur d'onde sont les plus visibles, 


La - 
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Jus 


. Dans un grand nombre de solides, la plupart des transitions indivi- 
duelles sont telles que presque toutes les forces d’oscillateur corres- 
pondent à des transitions telles que &,, € w. Dans ce cas, ©  ©,, 
et la ligne est fine. L'énergie cédée directement aux particules indivi- 
duelles est alors très faible, Comme elle est de plus répartie sur une 
bande de fréquence appréciable, le fond continu du spectre doit être 
négligeable et les plasmons bien évidents. C’est ce qui se produit pour 
Al, Be et pour les métaux alcalins. Pour ces derniers, nous pouvons 
comparer les valeurs &,,, ainsi obtenues avec les valeurs optiques 
(fréquence à laquelle e(w) — 0, séparant le domaine de transmission 
du domaine de réflexion). Ces valeurs sont données dans le tableau I, 
où nous ajoutons la valeur théorique w,,, corrigée pour la polarisation 
‘des couches internes (ces valeurs sont empruntées à Pines (22)). 


TaSreaul 


Li Na k 
hosxp (eV) . 9,5 54 38 
Roopt (eV)- . 8,02 591 3,04 
foin (eV). . 8,0 57 39 


Les résultats sont satisfaisants, compte tenu des grosses difficultés 
expérimentales provoquées par l'étude des pertes caractéristiques de 
métaux très oxydables. 

® Dans les métaux de transition, la situation n’est pas aussi simple. 
. Considérons par exemple la série allant de Ti à Zn. Au fur et à mesure 
* que le nombre atomique augmente, la couche d devient de plus en plus 
liée. Les transitions interbandes d — s oni donc une énergie w,, qui 
» croît progressivement. Soit own, la valeur moyenne de w,, pour ce 
type de transition. La relation de dispersion montre que lors- 
que w, < o?, la fréquence exacte © est 7 @P, alors que Si 6» > @ ; 
son à w < w,. Dans la région intermédiaire, ©, &,et © — @p. Le 
fait que © = ©, est alors purement accidentel, dû à une compensation 
“entre transitions à haute et faible énergie. Le tableau II donne les 
à valeurs de wpete? pour la série en question (pour V,iln’y a pas encore 
* de mesure expérimentale de Oexp)- 
3 


D Dee Oexp Pme 
» Nous voyons que la variation du rapport 7 confirme les prédictions 


; 


| théoriques. L'accord fortuit entre & et @, se produit pour Cr. Comme 
ee cas correspond à ©, — ©, la largeur de la ligne du plasmon devrait 
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Tasceau ÎI 


= = = _—_— | à 
Ti Cr Mn Fe Co | AN 
s er 
Moss 17 24 ” 2 31 34 | 35 
Roexp. 22 24 22 21 | 21 | 23 | 20 | 23 | 
: : | l 


être maximum, C’est bien ce qui semble être observé expérimentale 


ment, 
Le cas du cuivre et du zinc mérite quelques commentaires. En cale 


© mation est évidemment illusoire, car les électrons d sont fortement liés 
ë aux noyaux (conduisant à des w,, grands). Nous aurions pu auss 
bien considérer les électrons s seuls, ignorant complètement la couche d 
Ce traitement n’est pas meilleur, car, pour être liés, les électrons « 


appréciable aux plasmons (autrement dit, les w,, sont grands, mais 
pas assez pour permettre de négliger la couche d). En effet, les fré- 
quences w, calculées pour la couche s seule sont respectivement de 11 eV 
pour Cu et de 13 pour Zn, bien inférieures aux valeurs exp. Done la 
théorie des plasmons que nous avons édifiée s'applique difficilement 
aux métaux nobles, ; 

‘Considérons maintenant une autre série, allant de Ag à Te. Da 
le tableau IT, nous donnons les valeurs de ©,  €t de © , cette derni 
calculée pour les électrons set p seuls. 


Tasreau LIl 


Le cas de Ag et Cd est analogue à celui de Cu et Zn : les valeurs & 
sont beaucoup trop petites, car nous avons négligé la polarisation 
Importante de da couche d. Pour In et Sn, la couche .d a encore une 


) 
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polarisabilité appréciable (e— 1,3 pour In et 1,2 pour Sn), et l'excellent 
accord observé provient probablement d’une compensation entre cet 
effet et celui des transitions interbandes des électrons p (qui, en début 
de série, ont tendance à élever w, comme pour Ti). Pour Sn et Te les 
électrons p commencent à être appréciablement liés, ét o,,, devient 
plus grand que w.. Pour toute cette série, les lignes sont nettement 
plus larges que pour Al ce qui confirme l'effet appréciable des transi- 
tions imterbandes. 


Nous sommes obligés de nous limiter à cette comparaison qualita- 
tive entre expérience et théorie, car nous n’avons que des idées très 
» vagues sur les bandes d'énergie des métaux correspondants. L'accord 
est satisfaisant, et confirme l'existence de plasmons, 11 est important 
“ de remarquer qu'il est impossible d'expliquer les pertes d'énergies 
“discrètes par des transitions interbandes d'électrons individuels : ces 
dernières, en effet, ne peuvent donner que des raies larges, de la même 
largeur que les bandes considérées, et ne peuvent expliquer que les 
maxima secondaires des’ spectres, assez aplatis. Cette discussion des 
pertes caractéristiques n’est donnée que comme exemple de l’observa- 
» tion expérimentale de plasmons, et ne prétend pas être complète. 
* Pour une revue détaillée de la question, voir Pines (22). 


* Considérons maintenant les possibilités d’exciter un plasmon au 
moyen d’un photon. L'excitation directe n'est pas possible, car un 
“ node transverse ne saurait se transformer en un mode longitudinal 

} (à moins de considérer des films d'épaisseur beaucoup plus petite que 

la longueur d'onde). Par contre, Ferrell (23) a mentionné la possibilité 
d'émission de plasmon dans les processus d'émission ou d'absorption X 

. dans les solides. Son calcul contient des erreurs, et nous le reprenons 
* jci sous une forme plus détaillée. Dans le phénomène d'émission par 
“ exemple, on crée un trou positif fixé et localisé, et une charge électro- 
- nique négative, répartie dans tout le solide. On obtient ainsi un désé- 

. quilibre électrostatique : il est donc possible que le phénomène s’accom- 
» pagne de l'émission d’un plasmon : ceci n’est autre qu’un effet Auger 
collectif. Les calculs sont équivalents pour l’émission et l'absorption ; 
nous nous limiterons donc à l’un des deux phénomènes, par exemple 
. l'émission. 

Tout d’abord, considérons un cas idéalisé qui aide à comprendre 
. le phénomène : celui où l’on crée deux charges + e et —e, localisées 
aux points 2, et 2%. Soient ai, , 4), a, les opérateurs création et 
destruction de ces deux charges. Le terme d'interaction qui produit 
_Jeur création est de la forme Vaï aï. D’autre part, l’hamiltonien du 


; 


*: 
ù 
| 
E 
L 
# 


A 


‘(22) D. 'Pives. — ‘Rev. Mod. Phys., 1956, 28, 181. 
(23) R.'FERRELL. — Rev. Mod, Fhys., 1956, 28, 308. 
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système doit être complèté par l'addition de l'interaction de Coulomb «, 
entre ces charges et les électrons. H est donc donné par : 


à M4, re e Te + ADS 
= H,+ D lexte-irmata —e-imafas|? + Vaïai (6) 


ke 


où nous avons négligé l'interaction à courte distance entre les charges 
fixées et les électrons. Comme au chapitre II, nous introduisons des , 
variables collectives. P, et Q,, et effectuons les transformations 
canoniques nécessaires pour isoler des plasmons indépendants. Cela 
introduit une interaction directe entre charges fixes et plasmons, 
identique à celle entre particule incidente et plasmons étudiée au 
début de ce chapitre, et donnée par: 


D MxPa(e—if-mraf a — 6 Mag) as). (77) 
Ke 


Il est facile d'éliminer l'interaction (77) par une transformation cano- 
nique engendrée par : 


ee > MaQu(e—t-riat a, —e—i%-miaY as). 
ke 
Cette transformation agit à son tour sur le dernier terme de (76), et 
fournit un nouveau terme, donné par : 


— JAN Ÿ MiQuatai(e—ix 21 — e—ir.æ), (78) À 
LR $ 
Le terme (78) correspond à la création des deux charges fixes accom- 
pagnée de l’émission d’un plasmon. Le dernier facteur de (78) montre 
que seuls sont émis les plasmons de longueur d’onde k-! plus petite 
ou égale à | &, — x |. Physiquement, il est évident qu’on ne saurait M 
émettre de plasmon de longueur d’onde supérieure à l'extension spatiale ‘ 
du déséquilibre électrostatique. 
Passons maintenant au cas réel où on crée un ion et un électron. 
Soient Cf et C},, at et a les opérateurs création et destruction de 
l'électron de valence et de l'ion. Supposons en outre que l'ion est 


situé à l’origine des coordonnées, x = 0. L’hamiltonien peut alors « 
LE 5e 
s ecr1re : 


M; | 
H = H, + > el px — ata ? + D VrvatCi. (79) | 
k<ke Ky . 


Comme au paragraphe précédent, nous isolons des plasmons indépen- 

dants, et éliminons l'interaction entre l’ion et les plasmons au moyen 
, pe , : D . % 

d’une série de transformations canoniques. Celles-ci réagissent sur le 
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dernier terme, et fournissent de nouveaux termes de couplage. Si 
nous nous limitons à la partie linéaire en P}; et Q;, nous obtenons : 


Li _r+ T0 : . M4 
5 [5 vache, D I MipiQr— MrataQu—i#otPrt |. 
KY k<E, 


Cette expression est assez compliquée. Pour simplifier, considérons 
le cas d'électrons libres, et négligeons les corrections d'ordre AV,/o 
(c’est-à-dire négligeons pl et remplaçons p} par p;). Les nouveaux 
termes de couplage deviennent alors : 


nue > > 2 Mr Vi Qrat(Cx — Cx+x). 4 


k<ke K 


Le terme d'interaction (80) décrit l’effet Auger collectif. 

Pour pousser plus loin la discussion, il faut connaître les VX. Une 
approximation simple consiste à supposer VK indépendant de K : en 
effet l'élément de matrice dépend surtout de la structure interne de 
la fonction d'onde, et assez peu de la variation de sa phase hors des 
couches internes. L'interaction (80) devient alors nulle. Pour expliquer 
ce résultat, reprenons l'interaction originale £,V,Cfat. La fonction 
d’onde de l’électron créé par ce potentiel est de la forme : 


ST — da Vre—Kr, 
K>Ko 


Si VK est constant, JŸ est entièrement localisé au voisinage de X =0; 
il n’y a pas de déséquilibre électrostatique à longue distance, donc 
pas d'émission de plasmon. L'effet Auger collectif provient done, soit 
d'une variation de VK avec K, soit des termes correctifs que nous avons 
négligés pour arriver à (80). Dans les deux cas, ce sera un effet faible. 

Il semble cependant qu'il y ait quelque évidence de cet effet dans 
les résultats expérimentaux disponibles actuellement. Dans le cas 
de l'émission X, on devrait observer un satellite de la discontinuité 


_ principale, à une énergie fo plus petite que cette dernière. Skinner (24) | 


L 


signale un tel satellite pour Mo, d'intensité très faible. Pour Al, on 
observe un satellite à 2how. Peut-être peut-on l’expliquer par l'émission 
de deux plasmons, quoiqu’on voit mal pourquoi la raie correspondant 
à un plasmon est absente, Dans le cas de l'absorption X, on devrait 
observer, surimposée sur le spectre principal, une répétition de ce dernier 
décalée de fo vers les énergies croissantes, et d'intensité fortement 
réduite. Il est difficile de détecter cet effet, car il est noyé dans les 
structures de Kronig dues à la périodicité du réseau. On peut cepen- 


(24) H. W. B. SKINNER. — Phil. Trans. Ray. Soc., London, 1940, À 239, 


LÉ 
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dant peut-être expliquer ainsi certaines similarités observées entre | 
les spectres d'absorption X et les spectres de pertes caractéristiques: 
d'électrons rapides. De toute façon, l'effet à l'émission est beaucoup Ë 
plus net, et il serait intéressant de rechercher systématiquement ces 
satellites sur une variété de solides. 


CONCLUSION 4 


Nous avons étudié en détail l'influence de l'interaction de Coulomb 
sur les propriétés électroniques des solides. Au moyen d’un formalisme 
dérivé de celui de-Bohm et Pines, nous avons mis en évidence l’exis- 
tence d’oscillations collectives, les plasmons, qui existent dans presque 
tous les solides. La fréquence de ces plasmons se situe dans l'ultra- 
violet lointain. Ils peuvent être excités par des agents extérieurs, tels 
que les électrons rapides ou les rayons X. Nous avons fait une étude 
succincte de ces deux processus d’excitation. Les pertes caractéris- 
tiques des électrons observés expérimentalement sont en accord satis- 
faisant avec les prévisions théoriques. Pour ce qui est de l'effet Auger 
collectif dans Pémission ou l’absorption X, nous n'avons pas assez 
de données expérimentales pour faire une comparaison sérieuse. Dans 
tous les cas, une étude quantitative des phénomènes n’est possible 
que si nous connaissons avec précision les bandes d’énergie des divers 
solides, ce qui n’est pas le cas actuellement. | , 

Chaque particule individuelle est habillée d’un cortège de plasmons 
virtuels. Les particules « habillées » n’interagissent plus que par une. 
interaction écrantée. Nous avons discuté en détail les excitations 
élémentaires du système correspondant. Pour un gaz de férmions; 
il subsiste un continuum d’excitations du type particules indépen-. 
dantes, qui n’est pas modifié de façon appréciable pa l'interaction 
écrantée. Pour un gaz de bosons: (l’hélium liquide par exemple), il 
n'y a plus d’excitation individuelle : toute la dynamique du système 
peut être redécrite au moyen des variables collectives. 

Il est possible d'isoler un groupe de porteurs minoritaires indépen- 
dants. Ceux-ci sont alors accompagnés, non seulement de plasmons 
virtuels, mais aussi d’excitations individuelles d'électrons majori- 
taires. Ils interagissent au travers d’une interaction de Coulomb 
écrantée, où la constante diélectrique apparaît conformément au 
principe de correspondance, Cette interaction peut toujours être uti- 
lisée pour calculer une énergie d'échange ou une section de choc pour 
la diffusion de deux porteurs minoritaires. Par contre, les phénomènes 
de corrélation entre porteurs minoritaires ne peuvent exister que si 
les porteurs majoritaires remplissent complètement une bande, comme 
les électrons de valence dans un semiconducteur ou. un semimétal. 
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Dans ce cas, les porteurs hibres peuvent être le siège d’oscillations de 
lasma à basse fréquence. En contrepartie, l'interaction entre porteur 
ibres subit un effet d'écran du type classique de Debye. Si le rayon 
Pécran n’est pas trop petit, 1l peut en outre exister des états liés entre 
porteurs libres, du type exciton. Finalement, nous avons étudié les 
fonditions d'existence de plasmons acoustiques, analogues aux phonons 
acoustiques d’un cristal ionique. 

= En conclusion, le modèle à un électron couramment utilisé en phy- 
sique des solides semble satisfaisant, à condition de l'appliquer aux 
électrons habillés de plasmons virtuels (que nous avons obtenus après 
avoir isolé explicitement les plasmons). Ces nouveaux électrons inter- 
agissent au travers d’une interaction de Coulomb écrantée, beaucoup 
moins efficace que l'interaction originelle. Les corrélations qui en 
résultent peuvent être traitées par une méthode de perturbation. En 
revanche, il est nécessaire d'étudier séparément les états liés et les 
diverses excitations élémentaires de type collectif. 


, 
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INTRODUCTION 


Les sulfates cristallisés à 7 molécules d'eau de la série magnésienne, 
en particulier : le sulfate de magnésium (epsomite) et le sulfate de 
zinc (goslarite) sont orthorhombiques holoaxes LE et isomorphes. 4 

J'ai pensé, par leur étude, prolonger et généraliser l'étude de l'ion 
SO; — dans ces cristaux, de symétrie moindre que ceux déjà étudiés 
par Mlle Couture, savoir les sulfates anhydres : barytine SO,Ba et 
célestine SO,Sr, tous deux orthorhombiques holoèdres D, (10), anhy- 
drite (11). Fe 

L'étude en parallèle de 2 cristaux, a priori identiques à la nature 
du métal près, présente le gros avantage de confirmer certains résul- 
tats expérimentaux qui auraient pu être sans cela considérés comme 
douteux, étant à la limite de précision des mesures. , 

L'interprétation des spectres Raman obtenus m'a conduit à voir 
dans un groupe de raies (ne pouvant être attribuées ni à l'ion SO, — ni 
aux vibrations externes du réseau cristallin), les vibrations internes 
de l'ion métallique hydraté ayant dans le cristal la forme d’un 
octaèdre régulier. La comparaison des vibrations internes de ces ions 
complexes (SO, et ion métallique hydraté) au spectre Raman de la 
solution saturée d’un de ces sulfates, m'a conduit, par analogie, à pré- 
ciser la structure des solutions mères. 

D'autre part, la maille cristalline renfermant 4 fois 7 molécules 
d’eau, le spectre des fréquences de ces nombreuses molécules d’eau, 
d'orientation et de coordination définies, mais toutes différentes les 
unes des autres, devait donner quelque chose d’approchant en com- 
plexité les bandes de l'eau liquide, mais avec, cependant, un certain 
groupement de vibrations privilégiées tenant aux orientations particu- 

lières des molécules dans le cristal. Je pensais utiliser cette structure 
déjà connue en gros, pour préciser l'influence du champ de force cris- 
tallin sur les vibrations de ces molécules d'eau. 


ns < 


* 

CHAPITRE PREMIER ; 

| 

Obtention des cristaux. É 

Procédés classiques. 1 

} 

Les cristaux des sulfates de la série magnésienne à 7 molécules : 


d’eau par molécule de sel anhydre sont 


| écule obtenus par voie humide à une 
température inférieure à 32° C 


» température au-dessus de laquelle 
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cristallise le sulfate à 6 molécules d’eau. Ces substances sont plus solu- 
bles à chaud qu’à froid. L'utilisation des procédés classiques (refroi- 
dissement lent, évaporation à température constante d’une solution 
saturée) m'a donné, malgré toutes les améliorations introduites et les 
précautions prises, des cristaux qui étaient loin d'être optiquement 
vides bien que paraissant homogènes à l’œil nu. 


Nouveau procédé. 


1° Disposrrir. — L'appareil (4) réalisé en pyrex (fig. 1) comprend : 


… a) Un récipient supérieur, de faible volume, constituant la zone 
chaude : c’est le vase à dissolution V, contenant la réserve S de soluté 
solide. 


b) Un récipient inférieur, de grand volume, constituant la zone 
froide : c’est le vase à cristallisation V, dans lequel est placé le 
germe G. 

c) Une branche ABCD chauffée électriquement (quelques watts) 
‘dans sa partie basse BC : c’est la branche ascendante du thermosiphon 
produisant la circulation de la solution entre les deux récipients V. 
et V;. 

d) Une branche descendante DEFA. 

La section des canalisations est choisie assez petite pour que la circu- 
lation y soit homogène et qu’il ne puisse que très difficilement y avoir 
de contre-courant. 

L'appareil, rempli de solution saturée, est en entier placé dans une 
atmosphère à température constante #5. La « chaudière » BC échaufte 
la solution qui, devenant plus légère, s'élève dans la branche ascen- 
dante. Au bout d’un certain temps un régime des températures s’éta- 
lit. Vy est à la température moyenne £ + Af et V, à la température 
moyenne f, { étant légèrement supérieur à la température extérieure 44. 
La solution est donc sous-saturée lorsqu'elle pénètre dans V,. Elle y 
lèche la partie inférieure de la réserve S de soluté, qui se dissout. La 
solution ainsi enrichie regagne V.. La température { de V, étant légè- 
rement inférieure à celle de V,, la solution devient alors sursaturée et 
‘permet la croissance du germe cristallin G. On agit sur l'intensité de 
la circulation dans V, (donc sur la vitesse de croissance du cristal) en 
‘commandant mécaniquement le débit du thermosiphon par un robi- 


net R. 
20 Principe. — Dans ce procédé il y a donc : 


— Circulation dirigée, continue et constante dans le temps, de la 
totalité de la solution par l’utilisation d’un thermosiphon, 
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— Transport mécaniquement réglable de soluté, d’une . de 
soluté solide vers le cristal en formation, et ce, par déplacement a 
libre (‘) d’une zone chaude à une zone froide. Ces ee Re ne , 
séparées dans des récipients distincts ; la différence constante 


C 


(F+Ab 


F5 


Fig. 1. — Cristallogénèse. 


pérature 4f entre elles est créée par la circulation même du thermo- 1 
siphon. 


Par ce nourrissement à température constante, on arrive à mainte- 


LE 


(?) Un déplacement d'équilibre dû à la différence de la tension de vapeur » 
d'une solution saturée à la température t et celle de l’eau pure à une tempé- 
rature inférieure, a été utilisé par Chapelle (8). 


É 
i 
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nir, durant tout le temps de la fabrication, et cela dans un volume 


suffisant autour du cristal en formation, les mêmes conditions 
expérimentales : celles-ci doivent seulement être d'autant plus stric- 
lement GONSTANTES ef HOMOGÈNES dans le remps el dans l’EspaGE que le 
cristal désiré est plus Gros. 


30 RÉGULARITÉ DE FONCTIONNEMENT. — Un certain nombre de pré- 
cautions sont à prendre pour assurer une parfaite régularité de fonc- 
tionnement. 


a) Circulation de la solution. — Les récipients V4 et V: doivent 
faire partie de la branche descendante. Dans V la solution participe 
dans sa totalité à la circulation avec une vitesse qui est d'autant plus 
faible que ce récipient a une section plus grande. Le renouvellement 
continu et régulier des couches liquides au contact du cristal, l’auto- 
régulation de la sursaturation et la suppression de la formation de 


germes spontanés que ce renouvellement entraîne, favorisent grande- 


ment la régularité de croissance du cristal. 


b) Températures. — L'appareil tout entier est placé dans une étuve 
à air à température constante (+ ot) et réglable #0. 


— Le chauffage du thermosiphon en BC doit être très faible (quel- 
ques watts) et parfaitement constant (batterie d’accumulateurs de forte 
capacité, en tampon sur un chargeur à régime de charge réglable). En 
fait la température de V, varie très légèrement avec la hauteur. La 
zone de moindre variation est la moitié inférieure où pratiquement le 


… gradient vertical de température est nul quand on augmente la dimen- 


en Bilan ob 2 of + fe 


Ü 


de alé. EL: 


sion verticale de V,. 

— Les légères répercussions sur les températures des variations de 
Ja circulation commandée par le robinet R sont annulées si on double 
la branche DE par une branche D'E’ dite « inactive » (ne traversant 
pas la réserve S), toujours largement ouverte; D'E’ devient alors la 
branche principale quant au débit. 


Cette séparation en deux branches de la circulation permet d’attein- 


dre des valeurs extrêmement faibles (même nulles si nécessaire) du 
+ débit de la branche active, sans répercussions graves (inversion) sur le 


régime général du thermosiphon et surtout sans variation sensible du 
régime des températures dans le récipient V.. Grâce à ces précautions, 
la température dans la zone où se poursuit la cristallisation reste 


constante à o°1 près d’un bout à l’autre de l’opération, et ne diflère que 


de o°1 du fond de V, à sa partie médiane. 


c) Transport du soluté. — Afin de conserver un libre accès au vase 
à cristallisation, j'ai laissé à l’air libre la surface liquide PQ du vase 
inférieur, et par suite pratiqué dans le vase supérieur, obligatoirement 
clos mais non entièrement rempli de solution (surface libre MN), une 
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légère dépression. Pour un débit donné de la circulation active (chauf=« 


fage fixe, ouverture de R fixe), la masse de soluté transportée dans.un 
temps donné vers le récipient inférieur V. dépend encore de la vitesse 


de passage de la solution chaude sur le soluté solide, et de la surface 


totale de contact de cette substance avec la solution. Or, durant le 
fonctionnement de l'appareil le volume total de la réserve de soluté 
solide en S diminue et le niveau MN s'élève (ainsi que le niveau PQ 
d’ailleurs). On maintient continuellement un volume global toujours le 
même de substance, en contact avec la solution en donnant à S une 
forme permettant un effondrement régulier de cette substance au fur 
et à mesure de sa dissolution (le fond de S est fermé par une étoffe 
fine et serrée, laissant filtrer la solution mais arrêtant les germes), et 


en maintenant à un niveau constant la surface libre MN par l’adjonc-" 


tion de deux régulateurs : 


— l’un régulateur de niveau J par débordement goutte par goutte, 


qui par siphonage limite supérieurement au plan fixe P'Q' le 


niveau PQ de la solution dans V,; 

— l’autre régulateur de pression K, manomètre à eau qui, par 
rentrée d'air bulle par bulle au bas du tube abc ouvert aux deux extré- 
mités, {imite inférieurement la pression de l’air à l’intérieur de Va. 
Le niveau MN est donc maintenu constant par l’ensemble des deux 
régulateurs J et K, et reste indépendant de la pression atmosphérique. 


4° MARCHE D'UNE OPÉRATION. — L'appareil a été complété par un. 


récipient contenant une réserve L de solution et des robinets r permet- 


tant tous réglages et réajustements des conditions initiales, en particu-" 


lier la recharge de la réserve de soluté, en cours même de fonctionne- * 


ment et cela sans aucune perturbation sur le vase à cristallisation. 


— La solution utilisée doit être très pure. Introduite légèrement. 


sous-saturée à la température de l’étuve, elle est amenée à saturation 
sur place par fonctionnement du thermosiphon. 


On règle successivement : 


a) le chauffage du thermosiphon, pour avoir une circulation effective 


dans le bon sens, compatible avec un gradient de température très 
faible dans le vase à cristallisation ; 


b) le robinet R, pour avoir à la fin de ce réglage un transport de 


LA Q . . um + . 
soluté assez faible, se traduisant par une croissance parfaitement claire 


sur un pelt cristal témoin, suspendu par un fil vers le bas du vase à 


cristallisation. On introduit alors le germe dans le vase, à côté du cris- 
tal témoin. On enlève ce dernier au bout de 2 ou 3 jours lorsque le 
germe mis à pansé ses plaies et commencé à croître. On augmente 
progressivement et très lentement le débit du robinet R au fur et à 
mesure de la croissance. La seule intervention à pratiquer en cours de 


r 
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fabrication du cristal est la recharge, en temps utile, de la réserve S 
avec du soluté solide. 

90 Résuzrars. — Le procédé a été expérimenté et mis au point avec 
le chlorate de sodium (CIO;Na). J'ai obtenu de nombreux cristaux, de 
forme extérieure cubique, à faces naturelles très bonnes et de transpa- 
rence parfaite dans toule leur masse : seul le germe initial présente 
toujours une légère hétérogénéité au sein du cristal. Le plus gros de 
ces cristaux el le meilleur dépasse le kilogramme avec des arêtes de 
8 cm. 

J'ai ensuite entrepris la fabrication des sulfates de la série magné- 


> sienne à 7 molécules d'eau. Ces cristaux sont allongés suivant la direc- 
tion de l'axe cristallographique OZ (dimensions transversales de 


l’ordre du 1/3 ou du 1/4 de celle de l’allongement). Les dimensions 
des parallélépipèdes taillés dans ces cristaux pour étude par effet Raman 
varient par suite, suivant leur orientation, de 2 à 6 cm. 


CHAPITRE II 


Montages, techniques. 


Montage Raman. 


Le montage transversal utilisé (fig. 2) permet d’opérer en lumière 
incidente polarisée rectilignement et d'analyser la lumière diffusée. La 
vibration incidente se propageant horizontalement le long de Ox est 
orientée soit verticalement (V) suivant Oz, soit horizontalement (H) 
suivant Oy. Les axes Ox, Oy, Oz forment un trièdre trirectangle 


: direct Jixe dont l'axe Os-est vertical. Les deux composantes, polari- 


| sée (1) suivant Os et dépolarisée (7) suivant Or, du faisceau diffusé à 


angle droit du faisceau incident, sont séparées par l’analyseur. Les 


6 cas d'orientation possibles du cristal dans un montage transversal 


sont bien connus (36). À chacun d’eux correspondent deux directions 


» possibles de la vibration lumineuse incidente (V) et (H), et également 
… deux composantes rectilignes (l) et (i), de la vibration lumineuse 

diffusée. Il existe donc 24 spectres différents pour une étude complète 
* d’un cristal biaxe en se limitant au montage transversal. 


Un condenseur donne de la source une image sur le cristal à travers 


des filtres colorés et le polariseur (lame polaroïde). L'image de la zone 


_ centrale du cristalest projetée par une première lentille achromatique 


sur une bilame (35) de mica, demi-onde pour À— 0,460 y, à ligne de 
séparation horizontale et {rès fine, coupant le champ en 2 parties éga- 
les. Ces 2 lames ont leurs lignes neutres respectivement parallèles aux 
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ET 


axes fixes d'observation Ox et Oz, ou à 455 de ceux-ci. La première, 
lame (lignes neutres parallèles) transmet sans déformation les deux 
composantes I et 5. La seconde (à 45°) fait tourner de 90° dans leur: 
plan les vibrations [ et 2, lesquelles sont ainsi inversées, à leur sortie. 
de la lame, par rapport à celles de Fautre demi-plage. 2 
Une seconde lentille achromatique projette l’image de ces 2 plages; 
à travers un analyseur à champ normal (Ahrens) de section principales 
horizontale, sur la fente verticale d’un spectrographe à 2 prismes. 
L’analyseur ne laisse donc passer que la vibration I dans la premières 


Fente du. i 
collimateur « 


Bilame 


Analyseur 


(ve rkcal) 


Diffusé 4 

F 

ES 

X//Incident - 

a. 

| È 
Fig. 2. — Montage Raman transversal. + 
æ 


plage et la vibration z dans la seconde. Ces deux vibrations I et z sont \ 
ainsi isolées respectivement dans l’une et l’autre plage : étant horizon-« 
tales l’une et l’autre, elles sont traitées de la même façon par les pris- 
mes avec le maximum de transmission à travers ces derniers. +: 
Ce montage est, si l'on suppose égal à 1 le coefficient de transmis- 
sion de la seconde lentille de projection, 2 fois plus lumineux que le 
montage classique à Wollaston. Son inconvénient, si l’on veut compa- 
les intensités des raies [et z, est d'exiger une homogénéité parfaite 
u faisceau primaire sur une hauteur de 2 mm, chose facile à réaliser. 
Le spectrographe utilisé (S. G. O) a 2 prismes de verre de 7,9 cm 
d’arête, est ouvert à ff hr em}Sa dispersion varie de 1 à 
0,7 mm pour 100 cm! entre À 4 100 et À 5 000 À. +38 
Le cristal est immergé dans du chloroforme afin de diminuer la 
lumière parasite et d'éviter l’altération du cristal par déshydratation. 


‘1 
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Filtres utilisés : a) rhodamine (46) 5G extra de la I. G. F. A. en 
solution alcoolique, additionnée de nitrobenzène pour couper les radia- 
tions violettes. 
b) sulfate de praséodyme (51) en solution aqueuse. 


Dépouillement des clichés au microphotomètre Challonge. 


… 1° Les mesures de longueurs d'onde ont été faites en utilisant le 
 millimétrage du microphotomètre. Chaque cliché comportait un spec- 
tre du fer complet. De plus, après chaque pose Raman, sans rien {ou- 
cher au spectrographe ni au châssis porte-plaque, je surimpression- 
nais le spectre Raman lui-même avec 2 ou 3 raies du fer convenablement 
* choisies et isolées par un monochromateur. 

L'enregistrement au microphotomètre du spectre Raman comprenait 
donc aussi ces raies de « raccrochage » du fer, ce qui permettait de 
porter très exactement sur l'enregistrement même, à partir de ces raies. 
de raccrochage, les 2 raies du fer aussi voisines que possible de la raie 
Raman étudiée et encadrant celle-ci. Pour un giandissement moyen 
de 25, en lisant au 1/10 de millimètre entre les raies du millimétrage, 
la précision de lecture correspondait à 1/2cm-" vers À 4, 358 À. La 
séparation des raies Raman rapprochées reste cependant difficile et 
assez sensible aux réglages optiques et mécaniques du microphoto- 
mètre. | 

___)o Les intensités des raies Raman ont été déterminées en traçant les. 
courbes d'étalonnage élongations-luminations. Chaque cliché portait 
- des « marques » en spectre continu, obtenues à l’aide d'écrans neutres 
- de densité connue. Afin d'utiliser la région des courbes la plus propre 
* aux déterminations correctes, j'ai fait pour chaque cliché 2 poses 
> Raman avec un rapport de temps de pose voisin de 3. 


Travail des crisiaux. 


Les cristaux d’epsomite et de goslarite sont en général allongés sui- 

|} vant la direction de l'axe cristallographique OZ, donc parallèles au 
plan de clivage facile g* (o ro) (fig. 3). Les arêtes parallèles à l’allon- 

_ yement (faces en zone) sont donc parallèles à OZ et forment d’excel- 
lents repères : l’axe OY est perpendiculaire à la face de clivage g' qui 

_ constitue elle aussi un excellent repère. 
Le plan des axes optiques étant perpendiculaire à OZ et la bissectrice 
| aiguë des axes étant normale à g', donc parallèle à OY, il est facile 
de vérifier sur une lame de clivage l'orientation du cristal. Les mono- 
cristaux étudiés ont été taillés en parallélépipèdes rectangles d’arêtes 

parallèles aux axes cristallographiques OX(n,), OY(n,); OZ(nm). Sciés: 


ROBE NT 
014 ROBERT LAFO 


par un fil humide, leurs faces ont été planifiées, recifiées par chario- 
. “ S 3.9. 2 LA 
tage, doucies, puis polies sur oxyde d’étain humecté d’un mélange 
re . 2 NES , : 
d’une partie de xylène et 3 parties d'alcool absolu. 


X Clivage 
3 Facile XZ 
(o70) 
Fig. 3. — Données cristallographiques de SO,M(H,0);. 


CHAPITRE III 


Vibrations internes de l’ion SO; . 


A : Ftude théorique. 


Pour l'initiation aux connaissances acquises sur l'étude par effet” 
Raman des cristaux, je renvoie le lecteur aux ouvrages classiques de 
J. Cabannes (6), de J.-P. Mathieu (36) et au mémoire de L. Couture (10). 


où l’on trouvera l'étude de l'ion SO dans les sulfates orthorhom-" 
biques anhydres. 


19 DONNÉES GRISTALLOGRAPHIQUES. — Les sulfates SO,M(H,0); ortho- 
rhombiques de la série magnésienne à 7 molécules d’eau appartiennent 
au groupe fini D; (22 2) (orthorhombique holoaxe) et au groupe 
infini Di avec Z — /, « molécules » par maille. Les sulfates de nickel, de 
magnésium, de zinc sont isomorphes, syncristallisent en toutes propor: 
uons et ont même clivage o 1 o (g!). Leurs mailles sont pratiquement 
identiques (50) et les rayons des ions bivalents de ces métaux sont voi- 
sins (18) : Nitt—o,58 À ; Mgt+—0,78 À ; Zn++—0,83 À. La 
structure détaillée du sulfate de nickel a été établie par Beevers et 
Schwartz (2) : ces auteurs ont admis l'identité de structure du sulfate 
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de nickel et du sulfate de magnésium, mettant à profit la différence 

des masses atomiques des métaux (Ni — 58,69; Mg — 24,32 et 

Zn — 65,38 g). Je supposerai donc identiques les structures (coordon- 
-nées des atomes) de ces 3 sulfates à 7 molécules d’eau. 
Dans ces cristaux l'ion SO; forme un ensemble compact en forme 
“de tétraèdre très sensiblement régulier. De même l'ion métallique M++ 
est le centre d’un octaèdre très sensiblement régulier dont chacun des 
- Ü sommets est occupé par 1 molécule d’eau ; la septième molécule d’eau 
n'étant pas liée directement à l'atome métallique. Des liaisons sont 


Cet 2€ C ep 3€ 
c2 + 4 


4 YA 
Y à) 


(b) 


O Métal 
et£ 
RE O Soufre 
è 
@ OHO 
o eZ 
0 O È 
£2 ES ST ee 
{c) (0) () 


Fig. 4. — Symétrie et maille de SO,M(H,0).. 


données par Beevers et Schwartz comme existant entre les atomes 
d'oxygène de ces 7 molécules d’eau et les 4 atomes d'oxygène de 
lion SO7 . Chaque atome est en position générale (C,). De même 
l'ion SO; — et l’on hydraté M(OH;); * ont la symétrie C, (symétrie du 
champ de forces qui les entoure). Il convient cependant de remarquer 
que le éétraèdre SO, proprement dit, c’est-à-dire en faisant abstrac- 
{ion des liaisons extérieures, admet le plan XZ comme plan de symé- 
* trie (une des liaisons soufre-oxygène étant de plus dirigée suivant 
. l'axe OX). 
La figure 4 montre : 
— les éléments de symétrie de la maille ; 
> — Ja numérotation : 1, I], HT, IV des Z—/h4 molécules dans la 
- maille et 1, 2, 3, 4 des 4 oxygènes de SO, (notation de Beevers et 


Schwartz) ; 
 — le passage d’un ion à l’autre par rotation autour des axes héli- 


_<oïdaux. 
Les figures 4 et 5 montrent : 
__ Je trièdre direct U, V, W adopté pour lion SO7 - en position Î; 


TS 
— le paramètre choisi, à savoir l'angle U,Z= à = 35° fixant la 


LATE 2 Le 
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position de ce trièdre U, V, W par rapport aux axes cristallographis 


ques X, VEZE 
ra symétrie du tétraèdre SO, par rapport au plan XZ et l'ab- | 


sence de symétrie de l'ion SO% — placé dans un champ de forces asy= 
métrique. 


Fig. 5. — Tétraèdre SO. 


20 DÉNOMBREMENT DES VIBRATIONS FONDAMENTALES DU CRISTAL. — En 
appelant » le nombre d’atomes, on est conduit au total pour le motifs 
cristallin SO,M(OH:); à 3nZ — 324 mouvements (n— 27; =), done. 
8nZ — 3— 321 vibrations fondamentales du cristal. En faisant abstrac=* 
tion des atomes d'hydrogène (c’est-à-dire en mettant à part les vibra- 
tions internes et les librations des molécules d’eau), les molécules d” eau - 
réduites à leur atome d’oxygène peuvent être considérées comme rigi-\ 
des et ponctuelles ; on a alors n — 13, et il reste encore 153 vibrationss 
fondamentales qui peuvent se décomposer ets 


sullaaius 


a) (3n — 6)Z vibrations internes pour chacun des deux groupes 
ments : SO, tétraédrique (n — 5) et MO, octaédrique (n = 7); 


b) 3pZ librations de ces mêmes groupements (p= 2); | 

C) 3pZ mouvements de translation des centres de gravité des 2 ions. 
précédents et de la 7° molécule d’eau (p— 3); à ces mouvements de: 
translation il faut, pour avoir les vibrations, retrancher les 3 transla- 
tons d'ensemble T,, T,, T.. 


A ces 153 NS il Hole ajouter, pour retrouver les 321 Dee 
tions du cristal : | 


d) (3n — 6)Z vibrations internes des 7 molécules d’eau (n — 3); 
e) 3p2 librations de ces 7 molécules d’eau (DS) | 
Ces vibrations se répartissent (tableau 1) entre les 4 types d’oscilla- 
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Tagzeau ÎI 


Groupe D: Z—#4. 


Molécules d’eau ponctuelles 
Vibrat, ne 
Transl. Vibrations internes | Vibrations externes ee ee sig DE 
GES nn LT ee 
| SO4 MO; Librat. |e. de gr. des 7 (H,0) 
9 15 6 9 21 21 
LE} 9 15 6 8 21 21 
Ty 9 15 6 8 21 21 
Tx% 9 15 6 8 21 21 
153 168 
321 oscillations toutes actives en effet Raman 


“tions possibles dont les notations, la symétrie par rapport aux 3 axes 
"OX, OY, OZ et les règles de sélection Raman et infra-rouge sont rap- 


_ pelées ci-dessous (36) : 


Au(s S S: Pie et 

Bi(a as) Eky< 0 M, 
BA(as a) Ex 0 M, 
B;(s a a) Eyz << 0 M. 


+ 3e ViBRATIONS INTERNES DU TÉTRAËDRE RÉGULIER SO,. — Le tétraèdre 
régulier SO, appartient au groupe T;(4 3 m). Exprimés dans le sys- 
{ème d’axes UVW adopté (fig. 5), les tenseurs des quatre oscillations 
* fondamentales (22) (36) toutes 4 actives en effet Raman sont : 


I C0" FILa:0% 10 Oo q Fe 
0 1 0 GER ::0 GPO 
Oo O I (eo) O P TRS, [e] 
v1 (type Ai) va (type E) va et v, (type F;) 


Les valeurs des coefficients m1, n,p, q,r, 8 de ces tenseurs ont été 
données par L. Couture et J.-P. Mathieu (12) après attribution de 


 , coordonnées normales g° et q'' à la vibration doublement dégéné- - 
* rée E, et de 3 coordonnées normales .g', g"”, g'” à chacune des vibra- 
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tions triplement dégénérées F2. Seules les 2 vibrations triplement 
dégénérées v, et v, sont actives en infra-rouge. Dans le cas particulier 
de l'ion libre SO; — les fréquences expérimentales sont : 

“= 980 cm! (simple totalement symétrique) ; 

v2 = 458 cm! (doublement dégénérée de déformation); 


vs — 615 cmt (triplement dégénérée de déformation) ; 
= 1105 cm" (triplement dégénérée de valence). 


LS LEUR 
49 HYPOTHÈSES FAITES ET MARCHE GÉNÉRALE DU CALCUL. — QG) L’abais- 


sement de symétrie de l'ion dans le cristal se manifestera par une ces- 
J . . F0 Pr tte Ë 4 
sation des dégénérescences. Chaque oscillation dégénérée de l'ion 


libre se décomposera en oscillations simples, en nombre égal au degré 


de dégénérescence. Les oscillations internes du cristal seront obtenues 


en couplant les diverses oscillations simples des 4 ions de la maille. # 


De ce fait, chaque oscillation simple de l'ion de symétrie C, donnera 


4 oscillations internes du cristal de types A;, B;, B:, B:, toutes actives | 


en effet Raman. Si toutes ces oscillations sont séparées dans l'échelle 


des fréquences, ce sont 36 vibrations internes du cristal, provenant de « 


l’ion SO; —, que l’on doit avoir. On retrouve ainsi les 36 vibrations 
4 q | 


internes de l'ion SOY — prévues au tableau [, à savoir : 


l4 de fréquences voisines de 980 cm! constituant l’ensemble E, ; 

8 de fréquences voisines de 458 em’ constituant l’ensemble E, ; 

12 de fréquences voisines de 615 cm! constituant l’ensemble E,; ; 

12 de fréquences voisines de 1 105 cm! constituant l’ensemble E;- 


b) Pour calculer les intensités relatives des raies d’un même ensem- 
ble, je supposerai, ainsi que l’a fait Mlle Couture dans l’étude des 
sulfates holoèdres, que l’abaissement de symétrie de l'ion dans le cris- 
tal affecte peu les variations de polarisabilité de lion : celles-ci seront 
par suite sensiblement les mêmes que dans l'ion libre. 

J'admettrai également que l’on SO; conserve toujours, en pre- 
mière approximation, le plan XZ comme plan de symétrie (pseudo- 
symétrie). Ces deux approximations permettent de garder pour l'ion, 
engagé dans le cristal, les mêmes tenseurs relatifs aux divers mouve- 
ments simples que dans l'ion libre. 


c) Les axes UVW du tétraèdre étant différents des axes de la maille, 
on aura à appliquer les formules générales de changement d’axes (36) : 


(1) Ci EppCpy. cos (7'; 7). cos(k, k) 


pour avoir les tenseurs rapportés aux axes cristallographiques XYZ. 


d) Les coordonnées normales avec lesquelles sont décrites les vibra- 

tions du tétraèdre n’ont pas, dans le cas des vibrations vs et v, triple- 
LA LA LA # . 

ment dégénérées, la même symétrie que les coordonnées normales 


di ire 
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compatibles avec le réseau, ce qui amène à faire une transformation 
orthogonale pour passer de l’un à l’autre de ces systèmes de trois coor- 
données normales. 


e) Il faut ensuite, suivant la méthode de J. Cabannes et R. Aynard (7), 
coupler les vibrations des quatre ions de la maille pour obtenir les ten. 
seurs correspondant aux diverses oscillations du cristal. Le tenseur 
relatif à chaque vibration de la maille est obtenu en faisant la somme 
algébrique des tenseurs relatifs aux quatre ions de celle-ci, conformé- 
ment à la symétrie des vibrations. Rappelons que l’on passe : 


- de l'ion I à l'ion II par rotation autour de OX, 
… de l’ion I à l'ion IV par rotation autour de OY, 
de l'ion I à lion III par rotation autour de OZ. 


* Les tenseurs relatifs aux trois autres ions IT, III et IV de la maille se 
déduisent du tenseur relatif à l'ion I parles règles habituelles de trans- 
formation tensorielle à la suite d’une rotation de + autour d’un axe 
binaire, ce qui conduit à changer de signe les termes : 


ev et <xz pour passer de l’ion I à l'ion IT, 
&v et sv; pour passer de l'ion I à l'ion III, 
ex et =, pour passer de l'ion I à l’ion IV, 


les valeurs des autres termes restant les mêmes. 


Taszeau Il 


Symétrie 
Types | {ordre XYZ) 3270 So PA Die 
A: STE S NE SF se F 
| B: ET ST + — + es 
B: a 8 4 RE = Se SE 
B, SG0Q cn + HE ++ 
1) 


Puis, conformément au tableau II des changements de. signe (par 
rapport à l'ion I) des coordonnées normales relatives aux jons Il, III 
ét IV suivant chaque type de vibration d'ensemble permise dans la 
maille, on en déduit les tenseurs des différentes vibrations A;, B;, 
B>, B:. 

» 5e Calcul des vibrations internes de SO,. — Le tableau IIT donne 
les cosinus directeurs des axes UVW de l'ion SO, dans le système 


d’axes XYZ du cristal. 


LE 


HP: 
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” TaBzeau III 


U V W 

cos œ cos œ Ë 
FX sin. Œ ES VE 4 
de I F 
" © E V2 4 
sin œ sin œ rs 

Z cos œ = DE 

V2 V2 

Ensemble E:. 


Cet ensemble dérive de la vibration simple totalement symétrique v,.M 


Avec les hypothèses faites, le tenseur des polarisabilités dérivé de l'ion” 
dans le cristal sera : 


T CON © À 
Le —c |,0 1 o | (axes UVW). 
oo 1 


Par changement d'axes et couplage on déduit les tenseurs, rappor- 
tés aux axes XYZ du cristal, des vibrations de la maille dérivant par 
couplage de cette oscillation simple. On retrouve le tenseur : 


00 
ke | o 1 o | pour la vibration A, (axes XYZ) 
0-0 I 


ER Mae tmnes démo) iéreisirpabeié 


‘et séro pour les autres vibrations B,, B:, B3. 


Donc seule doit apparaître la vibration A, avec une intensité 
constante dans tous les cas. 


Ensemble K,. 


Cet ensemble dérive de la vibration doublement dégénérée E, dont. 
les tenseurs des polarisabilités dérivés, l'ARN aux axes UVW de 


l'ion, avec deux coordonnées normales g’ et g” quelconques, sont res- 
pectivement (10) : 


— a — by3 0 o | 
snle O nn À + b\, (e) 
O [eo] 24 


pr” ÉTUDE PAR EFFET RAMAN DES SULFATES CRISTALLISÉS 921 


— b + a/3 0 0 

Sie 3 
EYLA l'os o) — b— a/3 0 
0 0 20 


- Avecles hypothèses simplificatrices faites (plan XZ de pseudométrie 
pour l'ion), je choisirai la coordonnée normale g’ de façon qu’elle soit 
» relative à un mouvement symétrique par rapport au plan XZ, l’autre g” 
2° = Al Los 4 “ 4 
“étant relative à un mouvement antisymétrique par rapport à ce plan. 
… a) Premier tenseur : s(XZ). — «) Le changement d’axes pour 
a(T) 7 : 
YZ de ces tenseurs aux axes XYZ du cristal donne 
C 


-les termes € du tenseur T’. 


- rapporter le premier 


&) La condition s(XZ) de symétrie par rapport au plan XZ 


L . Fi 4 
xy = €, — 0 donne alors la relation b— a/3, d’où le tenseur : 


TER COS? a —2sin? x © —3 sin «x cos x | correspondant à 
s(XZ) o 1 0 l’oscillation 
— 3 sin xcoSæ O sin? æ—2 cos? « de l'ion I. 


» +) La couplage des oscillations des 4 ions dans la maille donne les 
tenseurs : 


cos? à — 2 sin? & 0 
D Sa o I o pour la vibration A, 


[®) 


| 0 OMSine a cos à 
0 Où. — 93 Sin æ COS © 
ee Sa 0 0 o) pour la vibration B; 
à = 3 SH COS 00 0 


et géro pour les deux autres vibrations possibles B, et B:. 


b) Second tenseur : a(XZ). — De la même façon on rapporte le 
a(T) 
og” 3 
symétrie par rapport au plan XZ, Exx — Eyy — Ey7 —Exz— 0, qui se 
? traduit par la condition b— a/3, comme pour l’oscillation g', d’où le 
tenseur : 


tenseur aux axes XYZ du cristal, on utilise la condition d’anti- 


…, Léa : 


È A — 1/3 cos a Ho correspondant à 
EL 2) — ÿ3 COS « 0 V3 sin & l'oscillation de 
a re “ 
0 V3 sin œ 0 l'ion I. 
,; Annales de Physique, 1959. 60 


F 
S 
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Par couplage des oscillations des 4 ions on a les tenseurs : 


(o] —\/3 cos &« O0 
8a | — VE cos & (9) o | pour B:; 
0 (e) Co) 
(e] (o] 0 
8a | o o 3 sin & pour B3, 


(o) V3 sin & 0 
et zéro pour les deux autres vibrations possibles A, et B2. 


Ensembles E, et E.. 


Ces ensembles dérivent respectivement des vibrations triplement 
dégénérées v; et »,. A chacune de ces vibrations correspondent 
3 coordonnées normales g’, g” et g’” et 3 tenseurs des polarisabilités 
dérivés (10) : 


d 20040 o- bi 
d(T) o(T) 
5 = 4 do to: 5g7 —=d d Cros 
de LE. #0 10110 
OI EC 
AA eSer TOUR O 
OUR 
d + 00 


a) Changement d’axes. — Le changement d’axes (UVW — XYZ)! 
donne les 3 tenseurs T', T’ et T!”’. 


cos x 0 PRET 
2 
! 
T'—d 0 I « 
sin 24 ne L 
O —sin?« À 
2 à 
; SIN 24 — sin & cos 2% | 
DES . 
IL RE — sin & 0 — cos à |, | 
COS 24 — COS «a — sin 2% | 
L 
a | —SiN2a —sinx — cos 24 
À X À . 
Tee NS sie 0 — cos « 
— COS 24 — COS & sin 2& 


Ces 3 tenseurs, rapportés aux axes XYZ, sont toujours relatifs aux 
coordonnées normales g', g” et g"” dont la symétrie par rapport aux. 
axes binaires UVW du tétraëdre est : g'S(U), a(V), a W); g''a(U), 
S(V), a(W); qg'’'a(U), a(V), s(W). k 
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b) Changement de coordonnées normales. — Si l’on admet, en 
première approximation, que l'ion SO, garde uniquement le plan XZ 
comme plan de symétrie (groupe C;,), il doit avoir au total 6 vibrations 
simples s(X2Z) et 3 vibrations simples a(XZ). La vibration v, est s(XZ), 
la vibration v, donne 2 oscillations, l’une s(X2), l’autre a(XZ); il res- 
tera donc 4 oscillations s(XZ) et 2 a(XZ) provenant de la cessation de 
dégénérescence des oscillations triplement dégénérées des vibrations v3 
et v, de l'ion libre (chacune se décomposant en 2 oscillations s(XZ) 
et 1 oscillation a(XZ). Je choisirai donc pour les vibrations dans la 
maille XYZ : 


x coordonnée normale g1 a(X7) 
2 coordonnées normales q: et gs S(XZ). 


Il va donc falloir faire un changement de coordonnées normales pour 
passer de g’, q”, q'!à Gr > 3 en utilisant la transformation ortho- 
gonale suivante : 

> 


q = &iq1 + Ars + Ass, 
(2) g= big + brge + big 
À q" = Cigs + CaQ2 + Csgs- 


D'une façon générale on doit avoir : 


ose dE oT 111 
= To 5g q + 34” > du q 


ÔT oT oT Q3 
T=To+ 3% 93 À 5 2 F 59 
en désignant par T;, T, T; les tenseurs dérivés, rapportés aux 
axes XYZ, correspondant aux coordonnées normales Qi, Q2s ae On 
» aura la relation de correspondance : 


T'q' + T"g" + PAGE Tige Tige + Ts. 


En portant les valeurs (2) de g',g"' et q''' écrites plus haut on en tire 
- Les formules de transformation : 


4 mel hi TP cit” 
» (3) Je P AR VE CN PP ES ES 
ee —= (3 4 + b; ai We + cu Ete 


où figurent les g constantes a, b,, C3, @s, Da, ... introduites par les 
relations (2) d’orthogonalité. 


mn 5 ar mené het sd 
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a Lenseunr Ha Ce tenseur a pour termes : 
sin 24% sin 24 
F 
ae = dia; cos? ah 
CX ( 1 Die 5 V2 , 
evy-— (Gi); 
À sin 2% sin 24% 
ezz = d{ — a sin? &« - b ee } 
22 ( 1 1 Vz Ne 
] sin 2% Hp cos 224 à cos 2a\ 
Er We 1 rs 7 | = sv. 
= V2 V2 V2 ) 


Les conditions d’antisymétrie par rapport au plan XZ étant : 


Exx = Eyy —= Eyz — Ezx — O, 
on en déduit les relations entre les coefficients a,, b;, €: : un | 
4j — 0; b — C;. : 
Î 
8) Tenseur T:. — Ce tenseur a ses termes déduits de ceux de T, en 


remplaçant les indices 1 des coefficients a, b, c, par l’indice 2. Les 2 


conditions de symétrie par rapport au plan XZ étant £;,—e;;— 0, on | 
en déduit la relation entre les coefficients &:, ba, C2 : à 
% 

ba + és — 0. À 

_ 

y) Tenseur T;. — Ce tenseur a ses termes déduits de ceux de T, en 


remplaçant les indices 1 des coefficients a, b, c, par l’indice 3. Les 
conditions de symétrie par rapport au plan XZ conduisent à la relation « 


entre les coefficients @3, b3, C3 : Lee Cr = 2. 

En résumé nous avons les 4 relations suivantes entre les 9 coeffi- 
cients a, b, c, ..., de la transformation orthogonale : » 
(4) A —=0; D Ca — — D; C3— — Dà. 


Les formules (2) de transformation des coordonnées normales devien-. 
nent alors : 


r 


VE Goo + As 3, 
(5) — V1 + biQs + bg, 
"= biqa — baQs — bis. 


Les 6 relations d’orthogonalité se réduisent ici à 4 : 
d+ai—=r,  bi—bÈ—b—0o, 
bi + bi + b— T, G202 + a3b3—0. 


» . . s 
Ces 4 équations comportent 5 inconnues : @, @3, y, Da, 03 : l’une 


L . . . 
d elles est donc arbitraire. La forme de la première de ces équations 
améne à poser : &> —cos À d’où : ay —sin 4. 
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La résolution de ces équations donne alors : 


I cos 8 — sin 8 
b— + CREER D 
V2 V2 V2 


Les relations (5) deviennent par la suite : 


| — g2 cos à + q3 sin 6, 
(6) J'= (qi — 2 sin 0 + qg3 cos 6), 


CT" (qu + q2 Sin 0 — gs cos 0). 


En remplaçant dans les expressions (3) des tenseurs T;, T, et T;, les 
coefficients a, b, c, par leurs valeurs calculées, on a les expressions de 
ces trois tenseurs relatifs à l'ion I en fonction : de l'angle à qui fixe la 
position de l'ion SO, dans la maille et d’un paramètre, l'angle 6, qui 
‘détermine la façon dont se fait la cessation de dégénérescence dans le 
plan XZ (10) (les tenseurs étant symétriques, tous les termes ne sont 
‘pas écrits, afin d’alléger l'écriture) : 


O —sin % 0 
sa 0 cos a 
a(XZ) ? 
0 
; _ =: 2 cos 6. sin 2% É 
BE —d cos 4 cos? a FL — — sin 8. cos 2« 
-s(XZ) | — sin 0. sin 24 2 
cos à 0 
— cos 0.sin? & + sin 6. sin 20 
Led : 2 sin 0. sin 24 
T;=d | —sint. SE Le 0 — + cos #. cos 2% 
s XZ) | + cos 6. sin 24 : 2 
‘ls sin Ô 0 
F — sin. sin?a — cos Ô. sin 2@ 


c) Couplages.— Le couplage des oscillations des 4 ions donne pour 
les vibrations de la maille les tenseurs suivants rapportés aux axes XYZ 


de la maille : 


É a) Provenant de l’oscillation de tenseur T, a(X2) : 


4 0 — sin 0 
Al , 
< B,—={4d | —sina 0) 0 |; 
[0] (e) oO 
o (eo) 0 


| 
4 B,—=/d=|) 0 (e) — cos x |; A, —B;—o. 
O —cosaæ oO 
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8) Provenant de l'oscillation de tenseur T: s!XZ) : 


— sin 6. sin 2« 


I . 
+ > cos Ô sin 24 


B: —= Ld (0) 0 [e] 
— sin Ô cos 2« 
o 


I . 
+ —cos à sin 2x 


y) Provenant de l’oscillation de tenseur T; s(X2) : 


cos 8 sin 24. * 


COS 0 CoS2œ : 
A, —=4d 0 cos à 0 ; 
sin Ô.sin 2% 
Se £ — cos 8. sin? « 
— sin 0 cos 2x 
0 o 


: B,=PBi=0 


— cos 0 sin 2@ 


è 0 
— sin 8 cos? & 
== hd 0 sin 0 0 
0 0 ; E 
— sin 0 Sin? & 
cos 8 cos 22 
0 0 


E ES : 
+;sin 0 sin 2 


à tif 


B: —/Ad (e) o (0) ; B, = B; —=0: 
cos Ô cos 2% | 
La 
FER o 
ds sin Ô sin 2x 
Remarque. — Toutes les expressions trouvées pour les tenseurs des 


vibrations de l'ion SO%7 dans la maille de symétrie D, sont identiques 
à celles trouvées (10) pour les mêmes vibrations dans la maille de symé- 
trie plus élevée D,,. Cela tient à l'hypothèse introduite, celle du plan» 


de pseudo-symétrie XZ. 


60 INFLUENCE DE L’ABAISSEMENT DE SYMÉTRIE DE L'ION DANS LE CRISTAL. — 
Les tenseurs relatifs aux oscillations d’un ion, rapportés aux axes XYZ 


du cristal se ramènent donc, avec les hypothèses faites, à 3 types : 


pour l’oscillation, provenant de la vibration 
totalement symétrique de l’ion libre, 


pour les oscillations, provenant d’une cessation 
de dégénérescence, qui sont symétriques par 
rapport au plan XZ, s(XZ), 

pour celles qui sont antisymétriques par rap- 
port à ce plan, a(XZ). 


0 © O9 > © o - 
FNCMENEME CIN 0e 
ORAION ES oO OS 


L 
‘ 


k 


>. 
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Comme Je lai fait remarquer, dans le sulfate de magnésium à 7H,0 
le tétraèdre SO, est disposé symétriquement par rapport à ce plan XZ, 
mais celui-ci n’est plus un plan de symétrie pour l'ion SO; —. L'hypo- 
thèse faite, à savoir l'existence du plan de symétrie XZ pour l’ion SO; — 


"dans le cristal, a permis de trouver les tenseurs des oscillations de l’ion 


rapportés aux axes XYZ du cristal. Ces tenseurs ainsi obtenus doivent 


être modifiés (4) (5). 


Hypothèse. — L'abaissement de symétrie de l’ion devrait se traduire 


- par l'apparition de coefficients <, non nuls mais vraisemblablement 
. petits, à la place des coefficients nuls des expressions précédentes. De 
même cet abaissement devrait produire une légère modification des 


coefficients finis de ces expressions, modification que je marquerai en 


» accentuant ces coefficients finis. Ces modifications aux tenseurs obtenus 


seront d'autant plus petites que la perturbation apportée par l’abaisse- 
ment de symétrie sera plus faible. 


Les tenseurs de départ, relatifs à l’un des ions dans le cristal, seront 
donc de la forme : 


AMIE Tex avec a # b'Æ c' pour la vibration provenant 
Cr DAS Cyr, de l’oscillation fofalement symétrique de 
GARE e l'ion libre, 

Aer ers- #0 pour les vibrations provenant d'une cessation 
er DRE. de dégénérescence, qui sont pseudo-symé- 
RTE ARE Bd triques par rapport à XZ, 

ex M ex 1 do-anti. triques 
M ce N’ pour celles qui sont pseudo-antisymétriqu 


= ar rapport à ce plan. 
IN + P PP P 


Dans ces conditions, lorsqu'on couple les oscillations des 4 ions SO5 7 
de la maille, on trouve que les raies d’un même ensemble se divisent 
d’une façon générale en deux groupes : 


1° des raies que nous appellerons fortes, auxquelles correspondent 
des tenseurs qui, par suite de la position symétrique du tétraèdre SO; 
par rapport au plan XZ ne contiendront que les coefficients finis 


DD. .,A,:..; M.-.,; ce sont ceux qui ont déjà été calculés si 


l'on fait abstraction des légères modifications des coefficients a’, D’, .. 
par rapport à @, Ds see 


Des 


20 des raies auxquelles correspondent des tenseurs ne contenant que 
Les coefficients e et qui devraient être des raies toujours fables. Ces raies 
remplacent les raies, d'intensité nulle en première approximation, dans 
les vibrations de la maille : elles sont donc du même type que celles-ci. 
On est ainsi conduit à un nombre double de vibrations possibles, par 
rapport à celui obtenu dans l'étude des sulfates holoèdres. 
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En résumé, si l’on tient compte de la perte de symétrie subie par 
l'ion engagé dans le cristal, par suite de la dyssymétrie de son entou-, 


rage, l’ensemble E, devrait comprendre : 


1 raie forte de type A;, 
3 raies faibles de types B;, B:, Ba. 


Dans les ensembles provenant des cessations de dégénérescence de 


l'ion libre : les oscillations pseudo-symétriques de l'ion, par rapport 


au plan XZ, devraient donner chacune 


2 raies fortes de types A, et B», 
2 raies faibles de types B;'et B; ; 


les oscillations pseudo-antisymétriques de l'ion par rapport au 
plan XZ, devraient donner chacune : 


2 raies fortes de types B, et B:, 
2 raies faibles de 1ypes A; et B:. 


Le tableau général IV de ces résultats pour les 4 ensembles E,, E:, 
E;, E,, avec les valeurs des intensités de chaque raie est donné ci-après. 


(Chapitre IT) 
B : Résultats expérimentaux (voir fig. 10). 


Ensemble E:;. 


Cet ensemble provenant de la fréquence symétrique v; — 980 em” de 
l'ion, ne comporte qu’une raie de type A1, d'intensité extrêmement forte 
et paraissant constante quel que soit le cas. Aucune des trois raies 
& faibles » prévues (tableau IV) : Bulexx), Bo(exz) et Bafeyz) n’est 


apparue sur aucun cliché malgré les longs temps de pose prati- 
qués. 


Les sulfates anhydres : barytine (10), anhydrite (11) ayant donné 


lieu à des variations importantes, selon les cas d'observation, des. 
termes <, prévus égaux eux aussi, J'ai fait six nouveaux clichés avec 
des temps de pose considérablement réduits et des conditions expéri- 
mentales parfaitement constantes, done favorables aux déterminations: 
précises : aucune variation d'intensité n’a pu être mise en évidence, les 
seules fluctuations observées étant de l’ordre de grandeur des erreurs. 
d'expérience (3 p. 100 seulement dans ces conditions privilégiées). De 
même, comme prévu, aucune varialion de fréquence n'intervient d’un 
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Tasreau IV 
À Intensités relatives 
i Re 5; ee : > 
_ 248 ans la rpe as 
| libre ile YP Pour (*) 
a— 35° 
| 2-4 lee —a"® I 
ie À; 1-3 ee = bp ae É 
a 5-6 ch Te a'Æ Ux FÆ c” I 
B;, B:, Bs Faibles 
j 2-4 Le — (cos? &« — 2 sin? x)? To 10 
| 2 
1 pseudo A RRONE TT en I 5 
ï s(XZ) 5-6 D = (sin? «x — 2 cos? x)? 1,024|T 
" q = : 
|| Double B; Ekz = 9 Sin? & cos? 1,987|2 
À Va BB; Faibles 
( 458 
Ml, em? 
8 
| pseudo B: Exy = 3 cos’ « DID 
| a(XZ) B; , = 3sin? « 0,988/1 
| 7 ANR Faibles 
| 
| 
| 2 ; 
| pseudo B; Ejy = Sin? œ 0, 329|1 (**) 
| a(XZ) B; ee = cos? œ 0,671;2 
a) a À; B, Faibles 
r- 
L 2-4 Ar — (sin 0 sin 24 + cos 0 cos?«)? 
f PA 
‘| À 1-3 |E,, = cos? Ô 
|| Triples | pseudo 4 $ ! : b sin? &)? 
; Va s(XZ) 5-6 |e,, — (sin 0 sin 24 — cos Ü sin? à) 
Hi -OT ÿ sû L 
| a F B; as — (—sin 0 cos 2x + 3 C0S 0 sin 2)? 
| : s B,, B Faibles 
|| x 105 = Re T 
Il em—! 
| 2-4 A — (cos 0 sin 24 — sin 0 cos? «)? 
> EPRST- 
| seudo À - cbr dus 
Lx 2) 5-6 cr — (cos 0 sin 24 + sin O sin? x)? 
% LA a, — (cos 0 cos 24 + . sin Ô sin 2)? 
17 B;x Bs Faibles 


Il (*) Valeurs arrondies et normalisées par ensemble. 
4 . # s L MS El A . 

| (**) Les intensités n'étant comparables qu’à l’intérieur d’un même ensemble, il est 

|| commode ici de prendre des valeurs entières. 


à | 
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cas à l’autre. « L’abaissement de symétrie de l’ion SO7— dans le cris 
n’a pas de répercussion sensible sur la vibration totalement Dee | 
trique À, de l’ensemble E, de l’ion ainsi perturbé ». | 
Influence du cation sur la fréquence et l'intensité de Ai. — Dans ; 
les mêmes conditions privilégiées que précédemment j'ai comparé la} 
raie À, de l’epsomite à celle de la goslarite et j'ai trouvé : 
a) leurs intensités égales ; 


b) leurs fréquences légèrement différentes : 


984,9 cm! pour SO,Mg(H:0 } 
6 983,3 cm! pour SO,Zn(H:0); 


ce qui confirme l'existence et le sens de la différence de fréquence déjà 
constatée bien que très faible (26). | 

« La nature du cation n’a pas d’influence sensible sur l’intensité dela 
raie À, de l’ensemble E, ; au cation le plus lourd correspond la fréquence 
la plus faible ». 

Ces résultats sont dus à l’action d'écran des 6 molécules d’eau grous 
pées en octaèdre autour du cation métal. 3 


* Ensemble E:. 


Cet ensemble provenant de la fréquence doublement dégénérée 
Y2— 458 cm! comprend 4 raies fortes et 4 raies faibles réparties sur 
un intervalle de fréquence d’une trentaine de cm. Les spectres des’ 
2 cristaux, epsomite et goslarite, sont en tous points semblables entre 
eux avec des différences de fréquence de seulement quelques em! d’un: 
cristal à l’autre. , 

Les prévisions théoriques (tableau IV) avaient donné 4 raies « fortes »* 
A, B: et B;, B; dont les types sont bien ceux des raies fortes obser- 
vées et 4 raies « faibles » B;, B; et A,, B, dont les représentants des 
types B, et B: sont absents sur les spectres expérimentaux tandis que 

les types A; et B; ont deux représentants chacun (tableau V) 


TagzEau V 


(Ensemble E:). 


Raies « fortes » Raïes « faibles » 
APS + BAIE IR RIRE A, B, 
Epsomite (Mg) . .| 446 447 449 461 |462 et 468| 466 et 471 em—1 
Goslarite (Zn). . .| 44r 446 | 446 | 460 |461 et 470| 463 et 469 em—1 | 


EE CCS PR D res | 
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La séparation des fréquences, par cessation de la dégénérescence et 


couplage, est de l’ordre de 15 à 20 cm" pour les raies « fortes » ; les 


raies faibles ont toutes une fréquence supérieure à v,—/458 cm et 


couvrent un intervalle d’une dizaine de em—! seulement. 


Le tableau VI donne les intensités (!) des raies fortes (intensités 
relatives par rapport à celle de la raie A, dans le cas 1). 


TagBzeau VI 


(Ensemble E:). 


HYpes dre A; B: Be B3 
LIL LE 2-4 5-6 3-4 2-5 1-6 
Int. calculées . I o I 2 2 I 
Intensités ((Mg).|[1,0] 1,0, © o FPE cr, 0 NT; Oo 
mesurées ? (Zn).|[1,0] 1,0 o o ile ONE ROSE OCT 


L'accord des valeurs calculées et expérimentales est satisfaisant 


dans l’ensemble. En particulier l'absence totale dans les cas 2 et 4 de 
Mia raie « forte » A: est un fait frappant. Cette raie A, prévue 


« forte », apparaît réellement forte dans les cas 1, 3, 5 et 6 : par suite, 
la valeur nulle de son intensité dans les seuls cas 2 et L est à souligner. 
Cette concordance entre le calcul et l'expérience justifie les hypothèses 


faites et confirme la valeur de l’angle à fait par l'axe OZ de la maille 


avec l'axe C: (perpendiculaire à OY) de l'ion SO, angle trouvé égal 


à 35 par l'étude aux rayons X. 


RU à … "0 0 SES 


2 n° tt à RAS 


2ù 3 DE “an ' 


- fortes et larges de types Ai, B: et B; et une 


Ensemble E:. 


Dans cet ensemble, provenant de la fréquence triplement dégénérée 


» y, —615 cm", l’étalement des fréquences, par cessation de dégénéres- 


cence et couplage, est d’une trentaine de cm‘, avec la plus grande 


partie de l’énergie transportée étalée sur moins de 10 cm !. Cet ensem- 


* ble est donc beaucoup plus resserré que l’ensemble E; (ce qui peut res- 


ireindre le nombre de fréquences séparables) ; il comprend à raies 
bande de type B: (diffuse 


() Les intensités de chacune des raies B;, B:, B, n’ont pu être mesurées 
les deux cas où la raie étalon 084 cm1 apparaît en même temps 
rrespondants. Dans les quatre autres cas ces raies existent 
ités relatives paraissent être du même ordre de 


que dans 
sur les clichés co 
naturellement ; leurs intens 
grandeur que celles mesurées. 
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Set : 
et d'intensité moyenne s’affaiblissant vers les grandes longueurs d'onde} 
r — 

d'où émergent 2 fréquences. : 
Les spectres des 2 cristaux se ressemblent à s’y méprendre, avee 


y 


Tagzeau VII 
(Ensemble E:). 


AYPES AT ES PRO Er ET A; B2 B; Bs | 
Mer 
a) Théorie : 
; 4 Nombre . 2 2 É I 
RE | Intensité . [fonction de 6] [x] [2] À: 
Raïes « faibles » : Nombre . I I 2 2 ‘ 
1 e 
. 
b) Expérience : 
Fréquence em—t .| 67t 615 638 619 615 
SO4Mg fntensitée uw 2. 1:95 (ha 0,25 0,36 x, 11 : 
Fréquence em—t  .| 609 615 638 616 612 
SE Intensité... re) î 0,75 1,2 1,2 


(*} Moyenne des trois groupes de cas 1-3, 2-4, 5—6. 


entre eux des différences de fréquences de 2 ou 3 cm7! maximum. La 
faiblesse et surtout le flou de la bande de type B: contrastent dans les « 
spectres respectifs avec la force et la netteté de la raie de même type B> 
de l'ensemble E, (c’est la même remarque que je ferai d’ailleurs aussi. 
pour les bandes, de ce même 1ype B:, faisant partie de l’ensemble E;).. 
Le tableau VII comporte : a) le rappel des prévisions théoriques . 
(nombre et intensités des raies « fortes », nombre des raies « faibles », ” 
par type d'oscillations) ; b) les fréquences et les intensités expérimen- 
tales pour chacun des cristaux étudiés. 

Le nombre des raies distinctes observées, 5, est bien inférieur à 
celui, 12, des raies possibles d’après la théorie (tableau IV). Si l’on 
considère les 5 raies observées comme des raies « fortes », il manque 
une rate forte À. D'autre part, aucune raie faible n'apparaît distinc- 
tement. Deux hypothèses sont possibles : 


a) l’action dyssymétrique du champ de force entourant lion SO 
peut être suffisamment faible pour que les coefficients e des tenseurs, 
relatifs aux raies faibles, soient pratiquement négligeables ; 


b) cet ensemble E; occupant un domaine de fréquence de 30 cm=! 
seulement, il est possible que les raies faibles aient des fréquences 


al 

=: sn”. ART 

F » 
Se. PA a | 

frEPE D RS 


 - 


s ÉTUDE PAR EFFET RAMAN DES SULFATES CRISTALLISÉS - 933 
z. c 


assez peu différentes de celles des raies fortes de même type pour ne 
pouvoir être observées individuellement. 
L'unique raie À, observée pourrait être la superposition des 2 raies 
« fortes » A;, extrêmement voisines en fréquences : les intensités des 
-2 composantes devraient alors s'ajouter. L'angle 5 disparait alors des 
expressions (tableau IV, donnant les intensités des 2 raies « fortes » A,, 
ce qui permet d'atteindre les valeurs numériques des intensités puis- 
“qu'elles deviennent connues en fonction du seul angle « — 35°. Le 
tableau VIIT permet la comparaison des intensités calculées et obser- 
_vées dans les 3 groupes de cas 1-3, 2-4, 5-6 [la valeur de l'intensité 
expérimentale pour SO,Mg dans les cas 1-3 a été ramenée à (1,0)] : 
pour le groupe de cas 2-4 les intensités expérimentales sont plus faibles 
que les prévisions. 


Tagzeau VIII 


, (Rare À, de l’ensemble Es). 


_1| Cas : 1-3 2-A 5-6 
| Intensité calculée . . .| (g2)+(q3) I 1,3 0,7 
Intensité observée . . . SOsMg [x,o] 0,95 ? 

» » ne SO;Z2n 1,15 0,85 0:75 


Finalement cet ensemble E; apporte peu de données nouvelles au 
- problème, ni dans le sens de la vérification des prévisions, ni dans celui 
_ d’une infirmation absolue : 1l laisse cependant pressentir des diver- 
- sences dépassant les limites acceptables. 


Ensemble E,. 


* Cet ensemble, provenant de la fréquence triplement dégénérée 
v, — 1 105 cm‘, comprend un grand nombre de raies de fréquences 
“distinctes, d’intensités très différentes, s'étendant sur un intervalle de 
fréquence d’une centaine de cm *. La ressemblance des spectres des 
. 2 cristaux étudiés est frappante dans l’ensemble et se poursuit dans le 
détail, des différences de quelques cm‘ seulement séparant les spectres 
respectifs. C’est précisément pour débrouiller cet ensemble E, que la 
- mise en parallèle d’études menées indépendamment l’une de l’autre de 
chacun des 2 cristaux s’est révélée particulièrement précieuse et effi- 
‘cace. Elle a permis en particulier de mettre en évidence des varia- 
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(S) 


tions de fréquence des raies B d’un cas d'observation à l’autre 
(tableau IX). 

Le grand nombre de fréquences expérimentales observées dans cet 
ensemble E, est dû à 3 causes : 


a) cessation de dégénérescence, avec séparalion de la fréquence 
‘triplement dégénérée en 3 vibrations simples : chacune d’elles donnera 
naissance par la suite à une zone de fréquences ; 


b) influence des couplages sur les fréquences des raies des divers 
types provenant de chacune de ces vibrations simples. Cette influence 
se manifeste par un étalement des fréquences selon les types de 
vibration de la maille, ainsi que par des variations d'intensité des 
seules raies A, suivant les cas d'observation ; 


c) influence, sur les vibrations diffusées, de la direction de propaga- 
tion des ondes thermo-élastiques dans les cristaux qui sont piézoélec- 
triques (14). Cette influence se traduit par des vartations de fréquence 
selon les cas d'observation pour une vibration de même type, au sein 

: d'une même zone de fréquences. 


» 1° FrRéQuENCEs. — Les clichés montrent très nettement pour chacun 
des cristaux, et cela dans chacun des 4 types de vibration, l'existénce 
des 3 zones de fréquence dues à la cessation de dégénérescence de v:. 
J'ai mis ces 3 zones en évidence sur le tableau IX en groupant sur une 
même ligne toutes les fréquences d’une, même zone (Quelques raies 
toujours très faibles, de fréquences plus élevées que les précédentes, 
figurent sur une 4° ligne). On voit que ces 3 zones ne chevauchent pas 
les unes sur les autres : leurs fréquences moyennes sont (!) : 


SO, Mg : 1 065; 1094; 1 140 cmt 
SO,Zn : 1 062; 1095; 1 137 cm 
avec une moyenne générale très voisine de 1 160 cm *. 

La Séparation des fréquences par cessation de dégénérescence donne 
lieu à des écarts, d’une zone à l’autre, respectivement de 30 et de 
- Lo cm". Cette séparation des vibrations simples résultant de la vibra- 

tion triplement dégénérée v, est très importante. Elle explique la lar- 
À geur considérable (go em”) de l’ensemble E;, qui est en gros 3 fois 
» plus large que l’ensemble E;. L'influence sur les fréquences des deux der- 
“nières causes (couplage et direction de propagation) est nettement plus 


_ faible. 


(1) Ce résultat se retrouve (45) dans un cristal de SO,Cu(H,0), qui donne 
- aussi trois (zones de) fréquences 1 060, I 098 et 1 147 cm vie montage uti- 
_lisé (lumière incidente naturelle) ne permettant pas la séparation des différents. 
types de vibrations. 


pat 
FA 
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20 Essar D'ATTRIBUTION DES COORDONNÉES NORMALES. — L'origine des 
zones de fréquences expérimentales découle donc nettement de l'expé- 
rience. Mais l'attribution, par la comparaison des intensités prévues et 
observées, de telle coordonnée normale g1, g2 ou g3 à telle zone de fré-- 
quences rencontre des difficultés. En effet l'expérience ne fait pas tous! 
jours apparaître une coupure nette entre les deux sortes de raies prévues! 
théoriquement, les « fortes » et les « faibles » et l’on est parfois conduit 
à des contradictions. 

D'après la théorie faite précédemment, seules les coordonnées gs: 
et ga donnent lieu à des raies A, « fortes » : on trouveen effet 2 raies À: 
très intenses (1e et 3° lignes du tableau IX), la raie A, de la 2° ligne) 
serait donc la raie « faible » dérivant de la coordonnée g1, ce qui fait 
dériver la seconde zone de la coordonnée q:1. à 

Mais les raies « fortes » B, correspondraient à la coordonnée g, ; les 
raies les plus intenses de type B; étant nettement celles de la 1'e zone 
(ire ligne du tableau IX ; cette intensité est égale à celle de la raie Af 
dite « faible »), cette 1re zone dériverait de la coordonnée g,, ce qui est 
en contradiction avec l'attribution précédente. De même les raies 
« fortes » B, devraient accompagner les raies « fortes » B: puisque 
dérivant de la même coordonnée 9, ; or on trouve les raies B, les plus 
intenses (tout juste moyennes d’ailleurs), dans la 3° zone (3e ligne du 
tableau IX), au lieu de la 1° où se trouvent les raies B; les plus 
intenses. e 

30 RECHERCHE DE L'ANGLE 0. — Les intensités théoriques des raies 
«fortes » A, et B: étant fonction du paramètre 8 qui fixe la façon dont, 
se fait la cessation de dégénérescence, il devrait être possible d'atteindre 
ce paramètre par la comparaison des intensités expérimentales. J'ai 
tracé les courbes représentant ces intensités théoriques en fonction de 
l'angle 6 (fig. VI) en prenant «—350. Ces courbes ont 180° pour 
période. On passe des courbes (43) aux courbes (g2:) par une translation 
de 90°. 4 

Seules les raies À, ont des intensités expérimentales bien tranchées * 
fortes ou nulles dans les cas 1-3, 2-4 ; elles sont d'intensité très faible 
dans les cas 5-6. Dans les cas 1-3, le rapport des intensités théorique. 
des 2 raies « fortes » donne directement la valeur de tg?0, ou de cotg? 6s: 
Comme il n'y a dans les cas 1.3 qu’une raie A, forte (tableau IX, 
3e zone), la seconde raie A; prévue est donc nulle. Le rapport des inten- 
sités des 2 raies J'ortes (dérivant respectivement de g: et g: et d’inten- 
sités théoriques cos? 0 et sin? 8) est zéro ou l'infini (tableau IV). Il ya 
par suite (fig. 6) indétermination pour l'angle 0. 


0 — o° ou go°. 


De même (puisque la raie ( faible » A4 est celle de la 2° zone, celles 
des 1° et 3° zones étant les « fortes »), on est conduit dans les cas 2-4 à 
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un rapport d’intensités 2/93 ou g3/q2 égal à zéro ou l'infini, d’où 


(fe. 6) : 
60 — 550 ou 1450. 


Dans le groupe de cas 5-6, les courbes tracées sont en contradiction 

avec les intensités, très faibles ou nulles, observées. Il n’est donc pas 

- possible de trouver une valeur de l'angle 0 satisfaisante pour la totalité 
des résultats. 


4 E“(Int ensif éj 


150 760%» 
90 


D 30 60 720 150 160 


Fig. 6. — Intensités théoriques (ensemble E;). 


+ Nous constatons donc que dans l’ensemble E, provenant de la vibra- 
“tion de vazence v, dont le vest le plus fort des 4 vibrations fonda - 
mentales de l'ion SO, les intensités des raies Raman vérifient mal 
- les prévisions théoriques, alors que pour les ensembles E,, E etmême E; 
l'accord était satisfaisant. 


” Ces discordances ont leur origine dans la piézoélectricité. En effet 
l'étude des cristaux piézoélectriques a montré (43) l'influence sur Îles 
_ fréquences et sur les intensités de l'existence d’un moment dipolaire 


. (résultant des actions dipolaires sensibles à grande distance) associé au 


caractère fini de la longueur d'onde. 


ve 


; 
L 
Û 


= 
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CHAPITRE IV 


Vibrations internes de l'ion hydraté M(OH:):. 


Données cristallographiques. 


Les rayons X ont montré (2) l’existence, dans les sulfates, orthorhom= 
biques à 7 molécules d'eau de la série magnésienne, de l’octaèdre 
M(OH:), (M représentant le métal). D’après la symétrie du milieu cristal® 
lin, tous les atomes sont en position générale par rapport au réseau. IL 
en est de même pour l’octaèdre qui n’a plus que la symétrie C, (fig. 4)* 

On peut cependant considérer l’octaèdre M(OH;) comme um 
octaèdre régulier pour le calcul approché des vibrations fondamentales 
de l'ion métallique hydraté, mais ces vibrations serontsans doute défor= 


mées et élargies par suite de l'asymétrie de cet ion dans le réseau criss 
tallin. 


| 


ss 


/ 


Vibrations fondamentales de l’octaèdre régulier M OH). : 
L 4 


L'octaèdre régulier appartient au groupe O,(4/m 3 2/m). Les axes U» 
V, W, sont les 3 axes de symétrie d'ordre 4, formant un tièdre. 
trirectangle. Il n’y a que 2 familles de points : le métal et les molécules, 
d’eau. 


Trois vibrations fondamentales sont actives en effet Raman : 


> 
T impl l + : # 
ype A;,, v, simple totalement symétrique : (2, = 0 ; e,y = €, = CP) | 
» E,, v: doublement dégénérée (ep 03 2e; —0} 1 
» F:,, v; triplement dégénérée CE) , 


“ 


I y a trois autres vibrations : v, detype Fet vs, v, de type F,, activ 
en infra-rouge (22). 


Calcul de Ia fréquence symétrique de l’octaèdre M(OH:}. 


Les hydrates de cation de formule générale M(OH;), ont donné li 
à de multiples recherches, entre autres celles de Silveira (48), Hibbe 
(25) (24), Magat (34), J.-P. Mathieu Tobailen (41), J.-P. Mathieu (37): 

Ce dernier auteur, en comparant les fréquences Raman d’un certain 
nombre de cristaux comportant le groupement M(OH:), ainsi que les 
spectres des solutions aqueuses de ces corps, a retrouvé dans tous ce 
spectres une raie polarisée, large et forte en général, et dont la fred 


LR. 40 


- LE 
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juence, variant très peu avec la nature de l’anion du sel, est comprise 
nire 370 et 400 cm ‘; il lui a attribué comme origine la pulsation 
Otalement symétrique de l’octaèdre M(OH,)s. 

… À l'appui de cette attribution J.-P. Mathieu a calculé la fréquence de 
jette pulsation totalement symétrique de l’octaèdre M(OH:), à partir 
lune expression de l'énergie potentielle d'une molécule d’eau consti- 
uant l'ion hydraté, et a trouvé pour cette fréquence, dans le cas parti- 
sulier de l'ion Mg(OH:. la valeur y — 381 em". 

» Ce calcul justifie bien l'attribution faite ; je la considérerai donc 
somme parfaitement acquise. 


A 


Résultats expérimentaux (voir fig. 10). 


… J'ai effectivement trouvé dans les spectres de moyenne fréquence une 
Faie correspondant à l’oseillation totalement symétrique de l’octaèdre 
M(OH:), : c’est une raie A,, d'intensité forte dans les 6 cas d'observa- 
tion. J’ai trouvé (‘) pour fréquence de cette raie : 


| v— 370 + 3 cm! pour SO,Mg, 

1 v— 394 + 3 cm-! pour SO,Zn. 

* Ceite raie a bien les caractéristiques d’une oscillation totalement 
symétrique. Il ne lui correspond, dans les trois autres types, aucune raie 
qui soit de fréquence voisine (C’est une constatation analogue que j'ai 
faite aussi pour la vibration totalement symétrique de l’octaèdre SO:;). 
J'ai d’ailleurs retrouvé dans le spectre de la solution saturée de SO,Zn 
la fréquence 394 em, ce qui confirme bien la qualité de vibration 
interne de la raie cristalline et,met en évidence l'existence de l'ion 
hydraté M(OH:); dans le cristal et dans la solution. 

“ Le spectre cristallin de moyenne fréquence comporte dans la région 
200-400 em—' un certain nombre de raies des divers types, d'intensité 
fettement plus fortes et de largeurs plus grandes que celles observées 
lans la région de fréquence inférieure à 200 cm" (2g). Cette portion 
le spectre présente beaucoup d’analogies d’un cristal à l’autre, en fré- 
uences et en intensités, comme le montre le tableau X. 

à Les petites variations de fréquence d’un cas d'observation à l’autre, 
Fun cristal à l’autre, sont faibles, la plus forte différence (24 cm’) 
bortant sur la vibration totalement symétrique A,. Les intensités se cor- 
respondent aussi sauf pour B, 294 em* de SO,Mg qui n’a pas de çor- 
respondante visible dans SO,Zn. 

» L'ordre de grandeur de ces fréquences (200-400 em-!) et leur 


Ci: co 


Rs hs 
LÀ 


| q) J:-P. Mathieu a donné : y = 382 em! pour SO,Mg ; 
| y = 371 em ! pour SO;Zn. 


F 
J 
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TaBrEeau X 


(Fréquence en cm"). 


Moyenne 
B B B par 
men ire se 6 < : ensemble 
Fu re 
SO,Mg(H:0); . . 208 191 201 219 
SA | 238 247 253 294 258 
( 394 394 
SO,yZn(H,0); . "4 205; 190 192 193 218 200 
| 226 ; 239 244 241 ? 2392 
ou 252 (*) 
(*) Si l’on admet l'existence d’une raie B; trop faible pour apparaître, et cor-) 


respondant à B3 (294 cm1) de SO/Mg. 


étroite analogie incitent à penser qu’elles pourraient dériver des deux 
autres vibrations », et , del’octaèdre M(OH,\. È 

Dans ce cas la correspondance entre les fréquences cristallines obsers 
vées qui forment un ensemble dérivant d’une même fréquence fonda 
mentale v; ou v; paraît pouvoir se faire sans difficulté. 


Calcul des fréquences fondamentales de l’octaèdre régulier (ty 


Eucken et Sauter (16) (17) ont calculé les 6 fréquences fondamen- 
tales de l’octaèdre régulier. Ë 


a) DANS UNE PREMIÈRE PARTIE ces auteurs ont basé leurs calculs sur 
l'hypothèse très générale d'existence de forces centrales entre les ato- 
mes, forces qui ne dépendent donc que des distances entre atomes. Ils 
ont établi 6 relations donnant les 6 fréquences v, à vs, en fonction de la 
masse /?, des atomes situés aux sommets de l’octaèdre, de la masse m 
de l’atome central et d'un certain nombre de constantes de forces dési: 
gnées par des lettres majuscules A, B, .. | | 

En introduisant l’hypothèse supplémentaire, tout à fait justifiée phy- 
siquement, que les forces actives dérivent d’un potentiel, le nombre 


(!) D’autres calculs de fréquences de l’octaèdre ont été faits (21) qui tous 
font intervenir un nombre plus grand de constantes et sont par suite inuti- 
lisables dans le cas présent où les fréquences infrarouges sont inconnues 
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des constantes indépendantes de force figurant dans les 6 relations 
RSR D (7) 
est réduit à sept : 


mi(2r) = A +2D+/AE—/F simple 
mi(27r%Ÿ = A + 2D +4E+2F doub. dégén. 
mi(2rvs) = —4K—=92B+LAE+AH+UT trip. dégén. 


(7) mi(2rv) = —2K + 2J —2H—B+2EL/4I ou M:(2rV6) 
3 jupe i molA +B+6E)+2m(A+2B)!... 
4 mi(2rvc)? 


< ë 1 | Mmo(A + B + GE) + 2m,(A + 2B) |? 
| F 


— mo(mo + 6m,)(AB + 2AE + BE) | 


avec K—F. 


Des trois premières équations de (7) on tire immédiatement la rela- 
tion : 


(6) a 


liant les 3 fréquences actives en Raman. Cette dernière relation per- 
met, indépendamment de toute hypothèse sur la nature des forces mises 
en jeu dans l'octaèdre et de toute donnée concernant la constitution de 
Voctaèdre, de calculer une de ces 3 fréquences en fonction de deux 
autres, par exemple v, en fonction de v, et v2. 

- La fréquence v, a été identifiée : il suffit donc d'attribuer une des 
deux autres valeurs des fréquences expérimentales, à la vibration vs. 


- En prenant pour Mg(OH); : v2 20) CM 
! » » Za(OH:\ : v — 200 cm! 
À 

je trouve (:) pour v, les valeurs figurant dans le tableau XI. 

= L'accord avec l'expérience peut être considéré comme très satisfaisant 
(particulièrement pour Mg(OH);) : on parten effet de valeurs moyennes 
expérimentales, lesquelles sont influencées par les variations de fré- 
quence dues aux cessations de dégénérescence. L'accord est meilleur, 
pour l’octaèdre Zn(OH:),, si l’on prend pour moyenne des fréquences 


ù 


expérimentales la valeur 252 em! obtenue en complétant le spectre du 


sulfate de zinc par analogie avec celui du sulfate de magnésium. 
4 


(valeurs moyennes) 


() L'attribution à v, des valeurs expérimentales 205 et 200 em-1 conduit 
à des discordances plus grandes entre les valeurs calculées pour v, et celles 


observées. 
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On peut donc(!) considérer les fréquences de la région 200-400 cm 
comme dérivant des vibrations fondamentales de l’octaèdre M(OH,X. 


TagceaAu XI 


Va 
Fréquence Vi Va EE — Va Vi Ve 
em exp. exp. calculés 
calc. exp 
F 18/N 
| ë 7 499 
Mge(OH:)s () 205 251 2 134 269 
g(OH)s 37 [205] 5 5 3 16/N 
476 
18/N 
6 239 8 379 
Zn(OH;) 4 200 27 ou I4 275 
sue 7 252 16/N 
É 362 


b) Dans UNE SECONDE PARTIE de leur travail Eucken et Sauter ont 
introduit une hypothèse sur la nature des forces, en en faisant des for= 


ces de Coulomb : attraction (et répulsion de nature non précisée) entre 


V’atome central et les atomes extérieurs : répulsion entre les atomes 
périphériques. É 
En posant : | 
a? 
R3 ? 


o—— 


q étant la charge électrique d’un atome périphérique, R la distance di 
l’atome central à un atome extérieur, ces auteurs ont calculé 6 des 
7 constantes de force (sauf A) en fonction desquelles s'expriment le 
6 fréquences y : 


B— (1/4 + \/2)e, De), E—c/4\/2, 
FR 3eh4/2 He), = J 


x) Dans ces conditions, à partir de la valeur de », et de la valeur 
de Y, confirmée par le précédent calcul, et en utilisant les deux premiè- 


() Dans les spectres de l’alun de potassium et de l’alun d’ammonium (41) ( | 
dans lesquels les rayons X ont montré l'existence d’octaèdres M(OH,),, 13 
trouve également des fréquences (moyennes : 198, 232, 326 cm1 pour 
l'alun de potassium ; 200, 240, 323 cm! pour l’alun d’ammonium) devant 
vraisemblablement être attribuées aux vibrations internes des ions hexa- 
hydratés présents dans le réseau. | 
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res équations de (7), j'ai pu calculer la constante A ainsi que la quan- 
“tité : — g°/P. Il est alors possible de calculer (1) les 3 fréquences v,, 
y: et y, actives en infra-rouge (tableau X1). Connaissant R, on peut éga- 
“lement déterminer le rapport g/e de la charge électrique g localisée au 
Sommet de l’octaèdre, à la charge e—/4,97.1071° C. G. S. e. s. de 
= l’électron. 

Pour ce dernier calcul j'ai adopté dans le cas du sulfate de magné- 
-sium pour Mg OH); la valeur R=— 2,03 À donnée par Beevers et 


: Schwartz (les ions bivalents Mg+* et Nit+ ayant le même rayon 0,78 À). 


Lea: 


Cette valeur est inférieure de 0,13 À à la somme (2,16 À) du rayon 


e" 


- de l'ion Mg** et celui de la molécule d’eau (1,38 À). Le rayon de 
l'ion Zn++ est 0,83 À ; j'ai admis la même contraction dans le cas 


‘ ; À Le 
de Zn(OH); d'où R — 2,08 A. Pour la masse m, localisée aux sommets 
» de l’octaèdre, j'ai adopté successivement : 


la masse de la molécule d’eau (18/N), 

puis celle de l’atome d'oxygène seul (16/N), 
cette dernière valeur correspondant aux cas des hydrogènes « en pont », 
“donc ne participant pas directement aux vibrations mécaniques de 
» l’octaèdre. Il se trouve que seule la valeur numérique de la fréquence » 
est affectée par la valeur adoptée pour 77, ; les valeurs du rapport g/e 
— varient avec cette masse m2, (tableau XIII). 


L'absence de données dans la littérature concernant l'absorption 

… infra-rouge des sulfates étudiés, dans ce domaine de longueur d’onde, 
- ne permet pas de vérifier les résultats relatifs aux vibrations v,, y; et v6. 
Par contre, le fait de trouver, à partir de 2 fréquences une valeur 
acceptable de la charge q (valeurs de g/e voisines de 1) est en accord 
* avec la nature électrostatique des forces liant les molécules d’eau au 
… métal dans l’octaèdre M(OH:)4. De plus, la valeur de cette charge g, 
… très voisine de la charge élémentaire e, est en bon accord avec le 
modèle tétraédrique de la molécule d’eau de Bernal et Fowler (3) dans 
- lequel les charges terminales e sont moitié de la charge élémen- 
» taire e. Il est à remarquer que l'adoption de la valeur 16/N pour masse 
- vibrante m: localisée aux sommets de l’octaèdre conduit à des valeurs de 
» la charge g plus voisines de la charge élémentaire e que pour m4 — 18/N. 
F B) Inversement, en faisant une hypothèse sur la valeur de lacharge q 
4 (charge d’un atome périphérique), on peut, en utilisant la distance R 
» déduite de la structure, calculer les deux autres fréquences fonda- 
mentales v: et v, actives en effet Raman, ainsi que les fréquences actives, 
en absorption infra-rouge, et ceci à partir de la seule fréquence 
expérimentale v, simple totalement symétrique (les 6 constantes B, 


(4) Une erreur de colonne m'a fait donner (29) pour ces valeurs les nombres 
276, 148, 275 cm1 qui sont à remplacer par les valeurs du tableau XI. 


Fe 
ET 


"a 
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D, ..., sont calculables à partir de g et R; la première équation de (7) 
donne À, d’où 2, vs, ...). En admettant pour ce rapport q/e la valeur 1: 


on trouve pour les 2 fréquences » et v, se prêtant seules à une vérifica® 
tion expérimentale, des valeurs calculées en bonne concordance avec 


l'expérience. 


En conclusion. 


La région 200-400 cm-‘ est interprétée. Sa tête de liste, la vibra- 
tion totalement symétrique v, de l’octaèdre M(OH:);, se détache net= 


tement, son origine ne faisant aucun doute. Les 


fréquences des raies 


de cette région sont trop élevées pour correspondre à des raies exter- 


nes. Ces raies sont d’ailleurs en général nettement plus intenses que’ 


celles de la région o-200 cm! qui groupe précisément ces raies 
externes. Le spectre de l'ion SO; a été totalement analysé par ailleurs M 
on ne peut donc lui attribuer de fréquences inférieures à 400 cm1. 

Les raies de la région 200-400 cm! trouvent donc bien leur place. 
comme raies internes de l'ion hydraté M(OH;", ; le calcul de fréquences 


déduit du calcul théorique de Eucken et Sauter 


confirme l'ordre de 


grandeur des fréquences fondamentales et justifie en même temps la 
nature électrostatique des forces liant les molécules d’eau dans les cris-" 
taux ioniques, conformément au modèle tétraédrique de la molécule“ 


d’eau de Bernal et Fowler. 


CHAPITRE V 


Structure d’une solution mère. 


’ 


J'ai comparé le spectre Raman d’une solution saturée de SO;Zna 
prise à une température (0 25°) où se dépose normalement le cristal | 
hydraté SO,Zn(H,0),, au spectre Raman donné par ce cristal. | 

Les vibrations internes des ions SO — se retrouvent en gros, on le 
sait, dans le spectre de la solution, montrant ainsi l’existence de. 
cet ion complexe dans la solution. De même l'existence de l'ion com- 


plexe Zn(OH;), a été mise en évidence dans la solution 


totalement symétrique de cet ion (37) 


par la fréquence 


, 
C'est la structure des spectres de vibrations internes de ces ions 


complexes et plus particulièrement de l'ion SO) 
que j'ai étudiée ici. 


7 dans la solution, 
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Considérations générales. 


- Avant d'aborder cette étude particulière, il est bon de rappeler et 
préciser les quelques points suivants : 


- a) Tout d’abord rappeler que sur les spectres mon cristallins obtenus, 
par suite de la symétrie du réseau et des conditions d'observation, .un 
seul type de raies apparaît sur un même spectre. Donc est parfaitement 
Sûre l'existence de 2 raies de {ype différent même si les écarts de 
fréquence annoncés, sont très faibles ou nuls. Il n’en est pas de même 
Pour 2 raies de {ype identique, dont la limite de séparation est de 
Pordre de 4 ou 5 cm" dans les cas ordinaires. 


É b) Si les conditions d'observation ne sont pas celles précisées en a), 
C'est-à-dire si les 2 trièdes Oxyz du montage et OXYZ du cristal sont 
désorientés l’un par rapport à l’autre, chaque vibration rectiligne inci- 
dente donne 3 composautes principales E,E,E,, et chaque vibration rec- 
tiligne émergente résulte des 3 moments diffusés principaux M,M,M; 
‘excités par les vibrations E. Les spectres obtenus sont la superposition, 
avec des coefficients de réduction appropriés, de la totalité des spec- 
“tres purs obtenus en à). 

” c) Dans un cliché de poudre cristalline, la poudre est constiluée par 


«le petits fragments d’une même espèce cristalline, orientés dans /outes 
les directions (homogénéité macroscopique) ce qui fait disparaître 


J'anisotropie due à l'arrangement régulier des atomes dans le cristal. * 


Le spectre unique obtenu résulte de la superposition de foufes les 
fréquences, avec les intensités relatives correspondantes obtenues 
‘respectivement dans chacun des 6 cas d'observation d’un monocristal du 
paragraphe a). 

d) On sait que la décomposition des bandes en raies composantes 
“peut se faire de plusieurs façons. Cette opération d'analyse comporte 
une /rès large part d'arbitraire. I n’en est pas ainsi dans l'opération 
“inverse qui consiste à réaliser la synthèse des bandes du spectre de 
poudre à partir des raies composantes, parfaitement connues en Jré- 
“quences el en intensités, c'est-à-dire à faire la sommation de l’action 
sur la plaque photographique de raies de fréquences différentes mais 
plus où moins voisines et d'intensités différentes. Cette sommation 


} . . Q P A 
donne l'allure de la bande ainsi construite par synthèse, avec sa 


largeur et l'ordre de grandeur des intensités en ses différentes 
régions. 

… Siles raies constituant une telle bande ont des intervalles de fré- 
_quence tels que la séparation de ces raies soit encore possible sur le 
spectre de synthèse on est dans un cas éminemment favorable qui ne se 
présente malheureusement pas souvent. On verra un peu plus loin 
l'exemple d’un cas semi-favorable quine manque pas d'intérêt. 


} 
L 
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e) Le spectre Raman des vibrations internes d’un ion complexe! 
engagé dans un édifice cristallin résulte, on le sait : de la cessation des 
dégénérescences des vibrations dégénérées, du couplage des ions dans 
la maille. F 

Ce spectre est donc pour un ion complexe déterminé caractéristique} 
du cristal. C’est une fiche « cristallométrique » partielle du cristal quii 
n’a pas moins de valeur pour l'identification de ce cristal que la fiche? 
constituée par un diagramme de rayons X ; l’une reflète les oscillations | 
fondamentales des atomes dans le réseau, l’autre leur position moyenne: | 
On peut donc conclure que : 

« retrouver très exactement (mêmes fréquences, mêmes intensités) le | 
spectre des vibrations internes d’un ion complexe d’un certain cristal; 
dans le spectre Raman d’une substance où est présent cet ion, prouve 
que ce dernier est placé dans un entourage d’atomes identiques aü 
motif du cristal témoin. Ce réseau s’étend obligatoirement sur plusieurs 
mailles, l'influence du couplage étant manifeste ». ; 


Résultats expérimentaux. 


DCE CAE vi jeu 


1) Iox SO5—. — Comme dans le cristal, les fréquences trouvées dans. 
la solution se groupent en 4 ensembles dont seul l’ensemble E; com 
porte une raie unique : celle-ci est forte, bien définie, polarisée 
et de fréquence 979 cmt, donc très voisine de la fréquence cristal* 


line À, 983,5 cm1. £ 


a) Ensemble E; — L'ensemble E, dérivant de v> — 451 em—! double 
ment dégénérée, est formé de 6 raies nettement individualisées (27) (28 

(tableau XIT. Les valeurs des fréquences (moyennes des mesures 
sur 2 clichés) s'écartent de 1 ou 2 cmt des valeurs extrêmes. Sur c& 
tableau sont reportées, par ordre croissant des valeurs, toutes les fré- 
quences, avec types et intensités, obtenues dans l’étude complète d’un 

monocristal de SO,Zn(H:,0);, c’est-à-dire reproduisant le spectre de 
poudre « de synthèse » dont je viens de parler. 


TaBzeau XIl 


COTE OV 


(Ensemble E:). 


Sol. ( vem-1,| 432 | 
sat. Int. 20 à de: F T 
ne | NOR. 
Poud, | Type: ft: (B1) B; À, Bs _ A; B;3 
pe STAR 441 | 446 | 446 | 460 | 4671 | 46 
Int (f) FFSIN RE F FF k ÿ 
| | 
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. La comparaison du spectre de la solution et du spectre de « poudre » 
montre que l’on retrouve dans la solution toutes les fréquences cris- 
- tallines, à 1 ou 2 cm! près. s 

Dans chacun des 3 groupes suivants : 


A (446) —Bs (446): Ba (460) — A3 (461) — Ba (463) ; 
B4 (469) — As (470) 


“les raies cristallines sont de fréquences très voisines : elles ne seraient 
“pas séparées sur un spectre réel de poudre, leurs intensités s’ajoute- 
-raient donc dans chaque groupe : ceci établit en valeurs relatives une 
“correspondance très satisfaisante des intensités entre les 2 spectres 
- pour les fréquences communes. É 
…_ Onest là dans un cas semi-favorable : toutes les fréquences Raman 
» que l'on sait exister pour un monocristal ne sont pas séparables sur le 
“spectre « de poudre », mais elles se groupent ici en 4 « paquets » dont 
les écarts dans l'échelle des fréquences sont successivement : 


ê 5,14 et 9 cm! 


» ce qui doit permettre leur séparation. Ce sont ces { paquets normale- 
- ment séparables que l'on retrouve nettement séparés dans le spectre de 
Ma solution ; les fréquences et les intensités sont en bon accord avec 
celles que l’on déduit de la totalité des spectres du monocristal. 


—._ b) Ensembles E, et E,. — Les ensembles FE, et E, de la solution ont 
” une largeur et une complexité telles qu'il est rigoureusement impos- 
” sible de pouvoir les considérer comme résultant uniquement de la 
- superposition des 3 raies simples, provenant d'une cessation de dégé- 
| nérescence de l'ion SO7—. Ils ont respectivement une largeur d’une 
- quarantaine et d’une centaine de em, et ne sont ni l'un ni l’autre 
résolubles en rates. 

Si par le processus exposé en (A, d) de ce chapitre, on constitue le 
spectre « de synthèse » de poudre cristalline, on constate que le spectre 
ainsi obtenu ne doit justement pas pouvoir permetire la séparation 
. des fréquences. 
… Les 3 raies fortes A, (609), Bs (612) et B, (616) de l’ensemble E; 
# (tableau VIT) sont en deçà de la limite de séparation. L'ensemble E, 
4 comprend un gfand nombre de vibrations cristallines (tableau IX), et 
» la suite que ces vibrations forment dans l'échelle des fréquences est 
quasi continue comme le montre la liste ci-après : 
e 
l 


4057 1059 1060 ro6r 1065 1 067 1 069 1074 1082 1089 1091 
1095 10gô 7098 1100 1101 7 114 T124 1129 1137 1140 1 142 
rh 1146 1 147 1199 1 163. h 


É des fréquences distinctes. Les valeurs (caractères gras, italique) 
- des raies fortes et moyennes sont seules reproduites dans le tableau XIII 
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qui, par ses schémas donnant l'allure des bandes, permet la comparal-" 
son des spectres de la solution (valeurs arrondies des fréquences) et 
des fréquences cristallines (em-*). 


Tagceau XIII 


Ensemble E; | Ensemble E4 

Solut. ÉTOr LE: 620 1600 ser era ac I 130 
Saturn 4 À 

590 630 1 150 
Fréq. 609 612 616 I o57 1 060 I 098 I 114 I 129 
crist. / Ai Bs BIN À; B; A: B: AN [HE 

? 638 1 163 || 

B: 8 


Pour l’ensemble E;, la concordance du maximum d'’inlensité pour 


l'intervalle (610 — 620 cm—!) avec le paquet des 3 raies fortes du cris- 
tal (A, 69, B: 612 et B, 616 cmt) d’intensités respectives expérimen- 


tales 1,8 (moyenne), 1,2 et 1,2, l'élargissement dyssymétrique de cette 


bande vers les grandes longueurs d’onde (640 cmt), en corrélation « 


avec l'existence de la bande B, 615-638 em! du spectre cristallin, 
sont autant de présomptions pour une correspondance fidèle du spectre 
de la solution avec le spectre de poudre « de synthèse ». 

Pour l'ensemble E, on constate également que la zone de grande 
intensité de la bande de la solution coïncide avec l'accumulation des 
raies fortes et moyennes du spectre cristallin. De même la bande de la 
solution débute de façon abrupte (1 060) du côté des faibles fréquences 
ainsi que le spectre cristallin (1 057, forte) et s’abaisse progressivement 
(der 130 vers 1 150) du côté des grandes fréquences ainsi que le spectre 
cristallin dont la dernière raie moyenne (1 129) est suivie de 8 raies fai- 
bles s’étalant jusqu’à 1 163 cm1. 

La preuve de l'existence des fréquences cristallines dans les spectres 
Raman de la solution saturée apportée par l'ensemble E, se trouve done 
confirmée par l'allure des ensembles E, et E, de la solution. 


Conclusion (1). — La solution saturée de SO,Zn à température 0 25° 
reproduit, dans des volumes élémentaires, le motif cristallin du cristal 
hydraté SO,Zn(H,0); prenant naissance dans cette solution, puisque 
cessation de dégénérescence et influence du couplage se retrouvent iden- 


() La notion d’une structure des solutions n’est pas récente : cette struc- 
ture a été soupçonnée et étudiée par diverses méthodes et par divers auteurs, 


entre autres, Prins (44), S. Freed et S. I. Weisman (19), Rousset, Lochet 
et Magne (45), J.-P. Mathieu et Lounsbury (30) (40). . 


Es. 
: 
br. VE CI 


4 < 
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tiques dans le cristal et dans la solution mère. Ces volumes élémen- 
“taires, minuscules cristallites, ont toutes les orientations possibles et 
-ont des dimensions égales à plusieurs mailles cristallines. 


Remarque (sur l’ensemble E, de la solution). 
On a vu que l’ensemble E, du spectre cristallin faisait apparaître 
3 zones de fréquences correspondant à chacune des 3 vibrations simples 
résultant de la cessation de dégénérescence de la vibration v, triple- 
- ment dégénérée. Ces 3 zones étaient très nettement visibles dans chacun 
- des 4 types de vibration. Leur superposition globale, pour constituer un 
» spectre de poudre de synthèse, ne les brouille pas, théoriquement, 
puisqu'il n’y a pas de chevauchement d’une zone sur l’autre, mais rend 
leur séparation difficile, sinon impossible pratiquement. On peut adop- 
ter pour centre de ces zones les valeurs déjà données : 1 062, 1 095 et 
1 137 cm-!, comme moyennes des fréquences cristallines, calculées par 
zone. Ce qui permet de Les comparer avec les résultats obtenus (47) (48) 
sur une solution saturée de sulfate de cuivre, savoir les 3 (zones de) fré- 
L'quences : 1058, 1 110 et 1 143 cmt. La cessation de dégénérescence 
de la vibration v, donne une séparation de fréquence du même ordre de 
grandeur dans les 2 sulfates comparés, mais le nombre et la réparti- 
tion des fréquences à l’intérieur d’une zone sont différents, comme en 
> témoignent les moyennes données. 


2) Jon M(OH,)4. — L'existence d’une structure cristalline de la 
solution saturée de SO,Zn exige que les vibrations internes de 
l’octaèdre M(OH,); mises en évidence (tableau X) dans les spectres cris- 
“ tallins, existent également dans les spectres de la solution. En effet on 
» trouve la raie totalement symétrique A, de l’octaèdre à 595 CEE 
* Malheureusement les deux autres fréquences, vers 240 et 190 cm", se 
» placent dans la partie très rapidement variable du fond continu de l'arc 
au mercure, qui est diffusé par la solution de façon importante : il est 
impossible de les distinguer. 
» Mes clichés ne peuvent donc que confirmer l'existence de l’octaèdre 
> M(OH:) dans la solution, sans pouvoir mettre en évidence l'influence 
- du couplage sur les deux autres vibrations actives en Raman. 


:@l CHAPITRE VI 
. Vibrations internes des molécules d’eau. 
>. 

Généralités. 


| a) A l’état de vapeur la molécule d'eau est plane et symétrique Ca 
. (2 mm). Les trois vibrations permises V1 re 650 cm'etw—1 595 em 

_ symétriques et V3— 3790 cm! antisymelrique, sont actives en effet 
_ Raman et en infra-rouge, les tenseurs de polarisabilité dérivés de ces 


= > T1 | 


3 à : 
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vibrations S et A rapportés aux axes UVW (U bissectrice de l'angle HOH, ” 
W perpendiculaire au plan dela molécule) sont notés : 


Se à 0: -egy 0 
(S) = 0 en Oo et (A)— Egvy O0 
(e) (o) Eww à AR 


: à De | ; , 
b) D’après la structure cristalline les liaisons des molécules d’eau se | 


Die Les © 3 Position présumée 
à des H ‘en ponf” @ 


entre /es oxygères 


ee gate 


Se ., ‘ = 
re 07 À 
4 % 
4 \ 
1 L 
4 L 
û \ 
Lil LI 
‘ \ 
L A] 
Fig. 7. — Position présumée des H « en pont » entre les oxygènes. 


ydrogène peuvent être en pont entre les atomes 
l'orientation des molécules d’eau est alors déterminée 
d’après la structure générale donnée par les rayons X. 

La considération du schéma général des liaisons 
l'équilibre de l'édifice ne permet de 
que d’une seule façon (Hg. 7) 


"a 
Æ 
4 
‘ 
= 
L 
font (en dehors des liaisons de six d’entre elles avec le métal), soit avec. 
les molécules d’eau voisines, soit avec les atomes d'oxygène de l'ion SO,, 
d'oxygène, | 
1 
<- 


la distance O — O de ces liaisons n’excédant pas 3,0 À. Si l’on admet 
(fig. 4) satisfaisant à 


que les atomes d’h 
placer « en pont » les hydrogènes 


J’ai calculé les distances O — O et les angles correspondants : on voit 
sur les schémas de la figure 8 que les angles HOH (910 à 117), les 
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. nn « s . . 
distances O — H — 0 (2,64 à 3,00 A), ainsi que le mode de coordination 
varient d’en d assez larges limites. Il s’ensuivra forcément des pertur- 
bations dans les vibrations de ces molécules. 


D Fig. 8. — Les sept molécules d’eau de SO,M(H,0);. 

É 

4 Résultats expérimentaux. 

_ Les premiers résultats (obtenus sur plaques Super-Fulgur) concer- 


nant les vibrations v, et v; (30) ont mis en évidence la très grande res- 
‘semblance existant entre les clichés des 2 cristaux étudiés. Les spectres 
“se présentent sous forme de bandes allant en gros de 3 000 à 3 500 cm" 
“et comportant un certain nombre de maxima et de bosses. Les fréquen- 
ces sont légèrement inférieures (20 cm") pour le sulfate de zinc : pour 
les 2 cristaux les tableaux d'intensité obtenus sont symétriques. 

La sensibilité très rapidement décroissante vers les grandes longueurs 
d'onde des ‘plaques photographiques Super-Fulgur dans la région 
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1— 5000 À à }— 5150 À m'a amené à reprendre l’étude expérimen® | 
tale des bandes de l’eau, en me limitant à un seul cristal, celui de goss} 
larite (Zn) et aux cas d'observation nécessaires pour avoir le spectre 
Raman complet. 

J'ai utilisé les plaques Scientia 67 A 52 et 5/4 de Gevaert dont la sens 
sibilité est comparable à celle des Super-Fulgur, mais dont la limite de 
sensibilité est repoussée après À = 5 200 À. 

Les bandes ainsi obtenues ont une largeur moyenne, à mi-hauteur 
des enregistrements, de 450 cm" pour les types A,, et B,B;, et seule- 
ment de 300 cm! pour le type B,; elles présentent un ou plusieurs 
maxima et bosses (!) dont le tableau XIV donne les caractéristiques. 

Dans cette dizaine de régions ainsi définies on remarque que plus 


Tagreau XIV 


Nr 


Types. Au Bi 
— 
v cm—i 3 180 + 10 3 250 + 10 : 3 420 & 10 3 410 +10 
En 0 FA Ro | NRC CUS 0! mp0 
Intens Of 0) 0 fa (0) FT 0 | In 0 0 RG 
onto fi lanworter | ONE | CT 
Types. B2 B3 
NCM— A1, 3179 410 3 260 + 20 3:300 "E 30 3430 +40 3280 +20 3430 +20 | 
o o mF o o mF LE 0 nm LES o m 0 0 6120 0 . 
Intens. 0 © 0 0 ‘6 20 0 0 oo | | O0 0 te] m 0 ml 4 
mFo o mFo o Re ol l'mTot5o)lFotamran m o k 
® , r DA . 
sieurs d’entre elles ont des fréquences assez voisines, ce qui permet de 
rassembler ces régions autour de 4 fréquences privilégiées :: 
3180, 3260, 3 350 et 3 420 cm. 
È L \ , Q . 0 Q { ' 
On pourrait voir là l’effet d’une coïncidence donnant lieu à une accu- 


à D ro tout dcr ht? lbs tin 


mulation de vibrations autour de ces 4 valeurs privilégiées des fré- 


quences, chacune de ces régions provenant d’un nombre fini d'oscilla- 
teurs. 


() Je précise bien que les différents maxima et bosses dont la position 
dans l'échelle des nombres d'ondes est donnée ci-dessus sont des régions de 
fréquences, dont l'intensité globale moyenne est plus élevée que celle des 
régions contiguës : ce ne sont pas des raies se détachant sur un fond continu 
ou sur une bande sous-jacente beaucoup plus large. 


j 
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. Ces résultats peuvent être présentés y/obalement en évaluant l'énergie 
transportée par la totalité de chaque bande d'un type déterminé, sans 
tenir compte de l’étalement de cette bande dans l'échelle des fréquences. 
Ces intensités globa'es s: nt rassemblées dans le tableau XV, qui se lit 
comme un tableau d’intensités habituel correspondant à une oscillation 
de fréquence définie, et que j'appellerai par la suite tableau Z. 


PES mar 
- TaBueau XV PR TÆESCNMRE, 
FE mkF FF 


On voit que, par valeurs croissantes d'importance en énergie {ranspor- 
tée, les 4 bandes se placent dans l’ordre B,, B;, B:, À, : 


; FLN SRE ; ; - ne ve PES - 
MON CFE ES AE 71 LP PO MERE EE LE Dr : 
à MES nt ; RCE : : FF 
B; B; B; A, 


Vibrations de valence y;, y; (vers 3000 cmt). 


1) CALCUL DES FRÉQUENCES POUR CHAQUE MOLÉCULE D'EAU. — On connaît 
les travaux de Cross, Burnham et Leighton (15) et de Bauer et Magat(1) 
sur la question des fréquences de vibration de la molécule H,0 dans la 
glace et dans l’eau liquide. Les hypothèses de coordination de Cross et 
ses collaborateurs conduisent à un nombre fini de fréquences possibles, 
“en nombre assez élevé pour donner l'impression d'une suite continue 
de fréquences : les calculs faits par ces auteurs ne peuvent être utilisés 
“ici où les molécules d’eau n’ont pas pour uniques voisines d’autres 
molécules d’eau, mais également des atomes de nature différente, et de 
‘plus engagés dans un réseau cristallin défini. 

L'hypothèse électrostatique de Bauer et Magat met en évidence, pour 
les vibrations de valence v, et v; : un effet de premier ordre (attrac- 
tion) fonction des distances atomiques ; des effets de deuxième ordre 
(dispersion et induction) pratiquement indépendants de ces distances. 
Les calculs faits permettent de trouver, à parüur de la fréquence de la 
"molécule d’eau vapeur, les fréquences S et A des vibrations des protons 
compris entre 2 atomes d'oxygène, en fonction de la distance O — O de 
ces atomes d'oxygène. 

Dans le cas des cristaux hydratés étudiés, précisément, les distances 

“entre atomes, exception faite pour les hydrogènes, sont connues. 
_ On peut donc en utilisant l'effet d'attraction du premier ordre, cal- 
culé par Bauer et Magat, avoir une idée de l'étalement des fréquences, 
non en position absolue mais en position relative, les effets du second 
ordre particuliers à chaque hydrogène pouvant être considérés comme 
pratiquement constants puisque indépendants de la distance O — O. 
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Pour les 14 liaisons O—H...0à considérer, on a, en fait, 12 dis- 


tances différentes allant de 2, 64 à 3,00 A. La courbe de Bauer et: 
Magat (fig. g) conduit à un étalement de 145 cm" pe chaque types 
de vibration v, et vs. Or la distance v,, v; est de 100 em— environ : 1l. 
doit donc y avoir chevauchement des 2 bandes, el V3, Ce qui donneun- 
étalement total de 250 em—! pour l’ensemble des vibrations vi + Vs: | 

Le fait expérimental de ne pas trouver de bandes séparées pour va 


Le) 
À T Distances 
0-0 


30|_ 2 


LS] 
[2] 

2 
Fe. 
j 

[l 

| 

(l 

| 

{l 

nhlirronnblamaminariimenpaétent me rite. à +É 


ra n 
Freguences 
ce - 00 
3300 3400 3500 cmi\ 0 
35 3600 cm 
3400 3500 3600 cm, 


Fig. 9. — Effet d'attraction du premier ordre de Bauer et Magat. 


et pour v, confirme la superposition partielle des fréquences dérivant de 
ces 2 vibrations. 

Mais la largeur moyenne des bandes expérimentales est de l’ordre 
de 500 cm-!, soit environ le double de la largeur calculée. Il y a donc 
d'autres causes de dispersion des fréquences des molécules d’eau, 
que l'influence de la distance O — O. La simple considération des 
schémas (fig. 8) relatifs à chacune des molécules d’eau montre la 
complexité des conditions dans lesquelles sont placées ces molécules. 


d’eau ; il n’est pas étonnant que leurs vibrations en soient fortement 
affectées. 


Conclusion. — Les possibilités de calcul de fréquences dans ces 


conditions complexes sont encore fort restreintes. Les considérations 
précédentes se limitent à montrer : 


: 
a) la superposition partielle des vibrations v, et v, ; | 
b) la compatibilité de la largeur constatée des bandes de l’eau du . 

cristal avec la structure cristalline donnée par les rayons X. | 


dE 
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. CaLcur DES INTENSITÉS POUR CHAQUE MOLÉCULE D'EAU : (V3, va). — Un 
- certain nombre d'auteurs (9) (38) (49) ont proposé dans le cas de y 
et v; des valeurs (tableau XVI) pour les coefficients : des tenseurs (S) 
et (A) de ces vibrations, valeurs déduites de l'expérience et de raison- 
nements théoriques. 


Tagzeau XVI 


Notations Auteurs Eu Er É Env 
M Matossi 0,8 025 O2 (0,3)? 
CG. G. Chapelle Galy (pour 24 = 106!) 0,434 | 0,616 0,190 | 0,322 
: 
NW={D), (II), : < + 0,45 0.50 0,07 0,28 
(IL), (IV) Mie Weil fe 0,45 0,52 |— 6,20 0,28 


Les valeurs des : ont bien l'air de varier d'un cristal hydraté à 
“j'autre en même temps que varient : les distances des atomes, les 
angles et l'intensité des liaisons, ainsi que le champ cristallin dans 

lequel se trouvent les atomes d'hydrogène de la molécule d’eau. Malgré 
“ce, je supposerai la molécule d’eau encore symétrique, Cv, pour la 
_ suite des calculs. 


a) Vibrations de la maille dérivant de v, et v:. — On passe des 
_ tenseurs de la molécule d’eau à ceux de la maille cristalline, par un 
. changement d’axes. Dans cette opération, les signes des cosinus direc- 
» teurs doivent jouer dans le sens de la diminution de la valeur absolue 
- des termes <;; du tenseur cristallin, et par conséquent des termes 
- d'intensité correspondants, aussi bien pour v, que pour vs. 
J'ai calculé les tenseurs de polarisabilité dérivés rapportés aux 
- axes XYZ du cristal etles tableaux d’intensités correspondant à chacune 
- des 7 molécules d’eau de la maille, pour les divers groupes de valeurs 
. des coefficients e déjà mis en avant (tableau XVI) ainsi que pour des 
> coefficients < déduits de l'hypothèse de base de Chapelle et Galy 
(angle 2x propre à chaque molécule) en prenant pour valeurs 
es coefficients a et b du tenseur cylindrique de révolution du vibra- 
_ teur OH : . 

10 les valeurs a—0,43; b—0,095 tirées de l’expérience (13), et 
- adoptées par Chapelle et Galy (notation C, G.); 

20 les valeurs a — 1 ; b—0 dérivant des précédentes par l'hypothèse 
_simplificatrice à la limite b— 0 (notation C. G. L.). 


= - 
L, 
“#4 


Le ot Ci 
(ot au M Re. 
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&) Sommation des intensités. — Les intensités incohérentes diffu- 
sées par les 7 familles de molécules d'eau s ajoutent (25). En faisant la: 
somme des termes analogues dans Îles tableaux d intensilés correspon- 
dantaux 7 molécules d’eau, on a un tableau d'intensités globales qui 
correspond au tableau £ expérimental, où doit se lire l'importance rela- 
tive des bandes de l’eau vues en bloc pour chacun des types A;, B;, B:, 
B;, de vibration. 5 FE 

J'ai fait ainsi ces tableaux Ÿ : pour v,;, pour vw, d'où j'ai déduit 
E(vi + v3) (tableau XVII) (Valeur du terme £, pris arbitrairement égal M 
à 1). 

On constate bien sur ce tableau, comme prévu, que par un effet de 
moyenne portant sur les 7 molécules, les termes :<;, sont plus faibles 


Tagzeau XVII 


Z(v + vs) | Matossi | Weil I | Weil II | Weil III | Weil IV CG CGL 
rs 0,8 1,3 1,5 1,3 1,5 1,4 1,6 
se 1,0 150 |. 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 
e}, 1,4 13 1,8 1,2 AL Te Han 
Ce 0,2 O,1I 0,9 0,3 0,6 O,1I 0,2 
Le 0,2 CA2 0,7 0,4 0,7 oe2 0,5 
e. QUE) 9,3 0:7 0,6 0,8 0,3 0,7 


que les termes e;;, ce qui donne à ces divers résultats une certaine res- 
semblance entre eux. 


y) Comparaison avec l'expérience. — La comparaison de ces. 
résultats calculés, avec le tableau d’intensités expérimentales élimine 
les résultats des colonnes 1, 2, 3, 4 et 6 du tableau XVII. Seuls restent 
acceptables les résultats des colonnes 5 et 7, avec, me semble-t-il, une 
plus fidèle correspondance de la dernière colonne (GG): 


10 DST ERCENWTALE 
E(vi + va) 1,0 00,5 F7 
1,9 FF 

calculé expérimental 


(hypoth. C, G. L). 


On peut alors, dans le cas de cette hypothèse C. G. L., voir l’impor- 
tance relative des vibrations dérivant de v. et de celles dérivant de y, 
dans la constitution de la bande provenant de v, + y;. Les tableaux 
E(v,) et X(v;) ci-dessous montrent la part globale (dans chaque bande 
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d’un type donné A;, B;, B; ou B:) des vibrations (S) et (A) consti- 
- fuantes : 


1,20. 0,08 0,18 0,43 o,14 0,54 

X(v:) D'09170,12, 15  L{v:) 0,39 0,39 

(S) 1,20 (A) 0,28 
Remarque. — Si l’on tient compte du fait que la molécule d’eau 


perd partiellement sa symétrie, l’on est amené à admettre, dans le cas 
de l'hypothèse Chapelle-Galy, 2 tenseurs légèrement différents, un pour 
- chaque liaison O — H. Cette dyssymétrie se manifeste par la présence 
de 6 coefficients (cas général, les coefficients b ne restant plus forcément 
égaux dans le tenseur cylindrique) dans les termes du tenseur de la 
molécule d’eau. Le couplage, en phase (S') et en opposition de 
phase (A) conduit à des tenseurs de la maille où figurent un terme 
transversal dans (S’) et des termes diagonaux dans (A'). Ces termes en 
surnombre sont a priori petits La superposition de plusieurs de ces 
* termes, correspondant aux diverses molécules d’eau, peut cependant 
prendre une certaine importance dans le cas où ces termes s'ajoutent 
lorsque les fréquences des OH sont très voisines. 
La complexité de ces tenseurs rend impossible toute vérification 
- expérimentale, même dans le cas limite l’on fait b — 0. 


Vibration de déformation y: (vers 1 600 cmt). 


* Les vibrations Raman dérivant de la vibration de déformation don- 

» nent dans les 2 cristaux naissance à une bande très étroite, peu intense 
(tableau XVIII suivi du tableau des intensités). 

| La fréquence varie assez peu en fonction des types A;, B,, B: et B; 

- de vibration ; l'intensité en est nettement variable en fonction de ces 

types : fortes pour B,, ces bandes sont respectivement moyennes, 

» faibles et très faibles pour A,, B: et B3. 


* 


Tagzeau XVIII 


enne 
ete. A B, B, B; AB) ff mF : 
mo Nr 073-0751 0075] 1 672| 1 674 mF m Î 
rom a . .| x 663! x 660! 1 665| 1 667| 1 667 î ff î 
| 1 
ro Fréquences. — À côté de la grande largeur des bandes de l’eau 


dues aux vibrations de valence v. et vs, l’étroitesse de la « bande » w 
contraste. Les vibrations de valence sont donc beaucoup plus affectées 
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en fonction des conditions variables dans lesquelles se trouvent les. 
atomes d'oxygène des molécules d’eau, que ne le sont les vibrations des 
déformation de ces molécules : en particulier les relativement grandes“ 
variations de l'angle à des 2 valences n’ont qu’une répercussion insen- 
sible sur la valeur de v,. Cependant l'existence de cette raie verss 
1 670 cm! confirme la dépendance relative des 2 vibrateurs O — H for- 
mant une molécule d’eau. 

Les valeurs moyennes des fréquences trouvées : 1 674 cm-' pour le 
sulfate de magnésium et 1 661 cm‘ pour le sulfate de zinc, sont nette- 
ment supérieures à celle donnée par la vapeur d’eau (1595 cm-*) ets 
sont de l’ordre de grandeur de celle de la glace (1 66 em}. La théo-" 
rie électrostatique de Bauer et Magat (1) prévoit dans la glace, confor-" 
mément à l'expérience, une fréquence v,— 1 675 cm-! : l'influence des: 
perturbations d’origine électrostatique sur les vibrations des molécules“ 
d’eau dans ces cristaux est donc du même ordre de grandeur que dans 


la glace (20) (32) (33). 


2 Inrensirés. — La vibration y, étant une vibration symétrique tout” 
comme la vibration v., le problème des intensités pour v, se traitera de 
la même façon. : 


Les valeurs proposées (38) pour les coefficients e : 


Egu © — Evy Exuw "O0 
UE A VV Wwe (on prendra Sn — 1) 2 
Egu © 2€, y Eww © O0 


conduisent dans l'ordre aux 3 tableaux : 


PER ES 1:17 : Oh EED 0,6 0,8 0,9 
10 OS 1,8 6,4 VS 0,9 0,6 | 
3,0 2,8 0,1 


Aucun de ces tableaux Ÿ ne concorde avec le tableau expérimental 


(tableau XVIIT) dans lequel seuls les termes <°, et e\, ont une valeur 
notable. 4 


La faiblesse de l'intensité de la raie v, dans les cristaux hydratés 
aménerait à penser que les vibrations de déformation des molécules 
d’eau sont nettement défavorisées dans le réseau, donc que ces molé- 
cules d’eau y ont perdu une partie de leur individualité. 
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CHAPITRE VII 


Vibrations externes. 


Résultats expérimentaux (voir fig. 10). 


Le tableau XIX donne les valeurs exprimées en cm! des basses fré- 
‘quences (inférieures à 180 cm-{) observées dans les spectres Raman des 
cristaux hydratés étudiés SO,Mg et SO,Zn, ainsi que celles : 


élongation nulle 


Dr 


EE 
lumination  (3zones) [type Ai) 
nulle —— °° ; 


élongations 


R— Æ F2 
v, = 1105 V;=380 »3=615 V2 #58 À= 4358 À 
cm cm CE cm} Vsens excitatrice 
2 Gen M(0h2)s" externes (triple indigo) 
Fig. 10. — Spectre Raman (bandes de l’eau exceptées) 


de SO,M(H,0), cas 4i, raies de types B:B:: 


4 a) de la barytine (sulfate anhydre de baryum) (10) : ces raies n’ont 
. pas reçu d'attribution de la part de leur auteur (31); 
> b) de l’alun de potassium et de l’alun d’ammonium (41) (42) qui 
. sont des sulfates doubles Aydratés à 24 molécules d’eau, dans lesquels 
les rayons X ont montré l'existence d’octaèdres M(OH:)5. 

On remarque que le nombre des fréquences expérimentales, grou- 
4 pées dans l'intervalle 0-20 cm—! est très faible devant Île nombre 
- théorique 168. Vu l'étroitesse de l'intervalle, il n’est pas étonnant de 
* trouver des correspondances (même type, fréquences voisines) entre bon 
nombre de raies externes de 2 cristaux, ésomorphes entre eux et quasi 
identiques à la masse du métal près (encore cette différence est-elle 
- estompée en valeur relative par la masse des 6 molécules d’eau asso- 


| ciées). 
Il n’est même pas possible de tirer une relation entre les fréquences 


E à 
-à 
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de libration des ions SO, et M'OH,\, dont les moments d’inertie connus 
sont dans le rapport de 1 à 3, puisque les champs de forces agissant sur 
ces ions sont différents, étant ceux des régions non homologues du 
réseau. 

La comparaison des spectres du tableau XIX peut tout de même sug- 
gérer que les fréquences vers 6v-80 em", présentes aussi bien dans les 
cristaux anhydres que dans les cristaux hydratés, sont dues aux ions 
SO, tandis que les fréquences supérieures à 100 cm! sont dues aux 


ions M(OH:). 


Tagzeau XIX 


Fréquences externes en cmt. 


| (l [l 
an. ç Fréq. | 63 | 67 | 78 | 8 90 | 120 | 125 | 150 
478 lt Types.| A; Bic lepBs TA B; B; Ba B; 
de ( Era 21 60 70 | 94 | 128 
SOsZn t Types.| À, | B;, | B; B; 
» NA | 
RETIRE 64 | 85 |ro5 115 | 160 | 170 
SNA Le M Cl ae . ne SU NE 
Fréq. | 56 68 103 | 112 | 162 | 172 | 
Alun NH, , Types.| A F | | F F F F 
LEA {. Fréq | 67 HMONEO2OTST (2) 149 
SOBa t- Types.| Ai | Aiy | B:9 | Aw B 4 
| | 
CONCLUSION 


Au cours de ce travail : 


1° J'ai créé et mis au point un procédé d'obtention de monocristaux. 
à partir des solutions, procédé pour lequel sont réalisées les conditions 
assurant l’obtention d'un cristal homogène et de grandes dimen- 
sions. 

2° J'ai adapté la mesure des fréquences aux difficiles conditions de 
mesure tenant au grand nombre de raies Raman, en utilisant le micro- 
photomètre et son millimétrage. | 

Le raccrochage avec le spectre de référence était assuré par surim- 
pression sur le spectre Raman lui-même de raies, isolées par un mono- 
chromateur, provenant de ce spectre de référence. s 

3° J'ai développé l'étude théorique de l'ion SO — dans le réseau cris- 
tallin de symétrie D:. J'ai montré l’existence de raies « fortes » dont 
j'ai donné le nombre, le type et les tenseurs, et de raies « faibles » dont 
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le nombre et le type sont prévus : ces raies sont dues à l'abaissement 
de symétrie de l'ion dans le cristal. 

4° L'étude expérimentale des vibrations de l'ion SO7- dans le réseau 
ar vérifié en général les prévisions théoriques. L'accord est excellent 
pour les ensembles E, et E;,, mais les ensembles E; et E, présentent des 
divergences. Pour l’ensemble E, j'ai mis en évidence 3 zones de fré- 
quences provenant des 3 vibrations simples dérivant par cessation de 
dégénérescence de la fréquence fondamentale v,. Ces 3 zones sont net- 
tement distinctes. Dans chacune de ces zones l'influence des couplages 
est manifeste ainsi que des variations de fréquences pour les raies de 
types B, ce dernier effet étant dû à la symétrie particulière des cristaux 
étudiés qui sont piézoélectriques. 

Une coordonnée normale g, a(XZ) a pu être attribuée à une zone de 
fréquences, malgré des divergences assez importantes constatées entre 
les intensités théoriques et expérimentales pour les raies de types B. Il 
y a cependant ambiguïté pour les deux autres coordonnées normales g2 
et g:, toutes deux s(XZ), et indétermination pour la valeur de l'angle 8 
fixant la facon dont se fait la cessation de dégénérescence. 

59 J'ai attribué aux vibrations internes de l'ion octaédrique M(OH:), 
les raies Raman de la région 200-400 em—t. A l'appui un calcul théo- 
rique a vérifié l’ordre de grandeur de ces fréquences et justifié en 
même temps la nature électrostatique des forces de liaison dans les 
cristaux ioniques hydratés, ceci conformément au modèle tétraédrique 
de la molécule d’eau. 

6° J'ai montré que le spectre Raman d’une solution mère pouvait 
être retrouvé à partir de la totalité des spectres Raman provenant d'une 
“étude complète du monocristal prenant naissance dans cette solution 
“mère. Jen ai déduit la structure d’une solution saturée : celle-ci est 
“constituée par de très nombreux volumes élémentaires, minuscules cris- 
tallites de dimensions égales à plusieurs mailles cristallines et ayant 
‘toutes les orientations possibles. 

7° Bandes de l’eau v, et vs. 

J'ai mis en évidence dans ces bandes 4 régions où s'accumulent des 
fréquences provenant d’un nombre fini d’oscillateurs. J'ai démontré 
l’'empiétement des unes sur les autres des fréquences dérivant des 
> vibrations vi et vs, ce qui explique la largeur constatée de ces 
bandes. 

L'attribution à chaque vibrateur O — H — O d’un tenseur cylindrique 
Mont tous les termes sauf le terme e;y sont nuls ou négligeables, per- 
met de retrouver l'intensité globale des 4 bandes expérimentales de 
types respectifs A4, B1, B:2B;;: : À 
"Go Les vibrations cristallines dérivant de la vibration de déformation 
y, de la molécule d’eau sont d'intensité faible. Les fréquences, très peu 
influencées par la diversité des conditions dans lesquelles sont placées 
les molécules d’eau, sont voisines de celle observée dans la glace. 
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CmapirRe V. — La structure hyperfine de He. 


Étude expérimentale. 
Interprétation théorique. 


Conc£usIoN. 
BIBLIOGRAPHIE. 
NOTATIONS 

A facteur d'intervalle de structure hyperfine, 
dj, Gp, j facteur d'intervalle de structure hyperfine de l’électron 7 ou p, j." 
B facteur de couplage quadripolaire, fonction de répartition spec-" 

trale de l’énergie dans la source, 
b largeur à mi-hauteur de B, î 
€ vitesse de la lumière, £ 
C1; Co coefficients de couplage des états Y, È 
€ charge de l’électron, : 
F moment cinétique total de structure hyperfine, 3 
Î nombre quantique interne de structure hyperfine, - 
F(J) fonction de structure fine de l’héluim, | 
G fonction de Gauss, | 
8; 88 largeur de G, 1 
g() facteur de Landé du terme entre parenthèses, À 
I intensité du courant électrique dans la source, | 
D spin nucléaire, | 
J moment cinétique total de structure fine, l 
j nombre quantique interne de structure fine, | 
k rapport simple des épaisseurs des étalons de Fabry-Perot ee: 

le spectromètre double, 4 
L moment angulaire total, | 
l nombre quantique secondaire, | 
m masse de l’électron, ; 
my nombre quantique magnétique de l’électron 7, , 


AU) ; 
N = 2e) finesse enregistrée, 


n nombre quantique principal, 

Na nombre quantique principal apparent, ; 

P pression du gaz dans la cathode creuse, : 5 

Pa pression de passage de la décharge de la cathode dans l'anode,! 

Po pression optimum, ‘ 

Q moment quadripolaire nucléaire, 

R fonction de résonance, 

r largeur de R, 

r1,2 distance des électrons 1 et 2, | : 

s Rp ae de la fonction de source B par le spectromètre 
S— y), 


Sÿ, coefficients de couplage des états Ÿ(j, f) de Hey, 
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oT température absolue, 

Ts température de raie déduite de la mesure de la largeur b de B, 
TA terme de nombre quantique principal n, 

| To terme non perturbé {avec ou sans dégénérescence), 

AT déplacement de T,, 

4 fonction enregistrée, 

Yu valeur maximum de Y, 

y largeur de Y, 

Y fonction explorée vers laquelle tend Y quand la finesse N est 


assez grande pour que la superposition des pieds d’un ordre 
à l’autre soit négligeable, 


Z charge du noyau, 
1 Zi charge efficace, 
Za degré d’ionisation, 
À laplaciens, 
2,0 fonctions d'ondes, 
À longueur d'onde, 
point de passage de l’hélium liquide de l’état I à l’état U, 
A hamiltoniens de Heisenberg, 
6 nombre d'ondes, 
_o" nombre d'ondes correspondant à ua maximum de transmission, 
GCn nombre d'ondes du terme T», 
AT] intervalle entre ordres exprimé en nombre d’ondes. 
INTRODUCTION 


Les recherches spectroscopiques à haute résolution ont connu un 
* nouvel essort depuis que P. Jacquinot et C. Dufour (43) ont montré 
- comment l’utilisation rationnelle des qualités de transparence et de 
symétrie axiale de l’étalon de Fabry-Pérot, par son association à une 
cellule photomultiplicatrice, en faisait, à pouvoir de résolution égal, 
un instrument dispersif beaucoup plus lumineux que les réseaux et les 
prismes. Le 

La structure fine et hyperfine des raies atomiques, la détermination 
‘des moments nucléaires, les déplacements isotopiques sont autant de 
» problèmes d’un très grand intérêt qui requièrent l'emploi des hautes 
résolutions. C’est donc plus spécialement dans cette voie que M. Jacqui- 


Fy 


“ not m'a suggéré d'orienter mes travaux dès mon arrivée au labora- 


11.CRat. 


- toire. 
_ Ma première tâche a été l'élaboration d’un spectromètre enregistreur 
- de haute résolution à partir des réalisations de C. Dufour qui s'était 
plus particulièrement intéressé à la recherche des grands contrastes. 

_ Ce travail a pu être mené à bien et des résultats ont été obtenus par 
| J. Blaise, arrivé entre temps au laboratoire, et moi-même sur la struc- 
| ture de nombreuses raies. Nous avons ainsi collaboré à l'étude des 
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structures hyperfines du palladium, du mercure, du plomb et du 
néodyme. RE : 

La luminosité de l’instrument m'a conduit à mettre au point en col- 
laboration avec J. Brochard une cathode creuse refroidie aux tempéra= 
tures de l'hydrogène puis de l’hélium liquide donnant un bon spectre 
de la structure fine de l’hélium en n’utilisant que quelques milliwats 
dans la lampe. | | 

Plus tard, tandis que J. Blaise se consacrait à l'étude du déplace- 
ment isotopique des éléments lourds, j'ai mis à profit l'expérience 
acquise dans la réalisation de ce premier spectromètre pour en réaliser 
un second équipé cette fois de deux étalons de Fabry-Pérot en série. . 

Cet appareil a permis notamment l’étude expérimentale de la struc= 
ture hyperfine de Hes. Lure ne 

Le travail qui suit est consacré à ces réalisations et à l'interprétation 
des résultats obtenus. 


PREMIÈRE PARTIE 


CHAPITRE PREMIER 


“ 


Spectromètres interférentiels à balayage par pression. 


Le principe du spectromètre interférentiel de haute résolution à un 
seul étalon de Fabry-Pérot est bien connu (32) (45). La réalisation de 
l'instrument en service au laboratoire Aimé Cotton est le résultat d’un 
travail d'équipe ; elle a nécessité une longue mise au point. La princi- 
pale difficulté a été l’obtention d’une excellente linéarité d'échelle en 
intensités et surtout en fréquences. Actuellement l'appareil donne 
entière satisfaction. La linéarité d’échelle en fréquences, contrôlée par 
la mesure de l'intervalle entre les ordres successivement enregistrés, 
atteint couramment 0,1 p- 100 de cet intervalle. 

L'intervalle spectral libre As entre deux ordres consécutifs est sou- 
vent insuffisant. Pour l'étude à très haute résolution des structures 
complexes telles que la structure hyperfine de He;, il a fallu réaliser 
un spectromètre à deux étalons associés en série. C’est un appareil du 
type étalon double série à focalisation intermédiaire (32). Le premier 
étalon, peu résolvant, fixe As: le second, plus épais, fixe le pouvoir 
résolvant. Les épaisseurs des étalons sont dans un rapport simple k. 
L'exploration se fait par variation de la pression d'air dans deux 
enceintes distinctes contenant chacune un étalon. Il faut maintenir, 
pendant l'exploration, l'accord de phase initialement réalisé entre les 
deux étalons, de telle sorte que toute fréquence 5, correspondant à un 
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maximum de transmission dans le premier étalon corresponde aussi à 
un maximum dans le second étalon. Pour cela il suffit de maintenir 
constante pendant l’exploration la plus petite différence de pression 
entre les deux enceintes qui a permis de réaliser cet accord. On y réus- 
sit aisément par un dispositif très simple d’asservissement qui oblige 
la pression dans la seconde enceinte à suivre exactement les variations 
de pression dans la première enceinte (27). Grâce à ce dispositif, la 
linéarité d'échelle en fréquences de ce nouveau spectromètre est com- 
. parable à celle du premier, mais il reproduit les intensités avec une 
moins bonne fidélité aux faibles valeurs de À qui ne sont d’ailleurs pas 
- employées pratiquement. La luminosité est, suivant le cas, 60 à 
-79 p. 100 de celle qu'aurait le spectromètre avec l’étalon résolvant 
seul. 
L'étude détaillée de ces instruments a été faite récemment (7) (27) (28); 
elle ne sera pas reprise ici. 


CHAPITRE II 


Sources lumineuses. 


I. Introduction. — L'emploi des très hautes résolutions n’est utile que 
. si l’on sait obtenir des raies très fines. La grande luminosité des instru- 
ments a permis la mise au point de sources lumineuses de très faible 
puissance qu'il a, par suite, été possible de refroidir efficacement à 
- très basse température. 
Tous les spectres sont étudiés en émission. Plusieurs types de lampe 
ont été utilisés, mais ce sont surtout les cathodes creuses refroidies à 
l'azote, à l'hydrogène, à l’hélium liquide ou à l’hélium liquide pompé 
- au-dessous du point } (T = 1‘8 K) qui ont été étudiées. 


—. ][. Lampes autres que les cathodes creuses. — Elles n’ont servi qu'à 
. l'étude du mercure. Ce sont généralement des lampes commerciales. 
» Un arc Gallois (0. T: V. I. S., 123), une lampe Cooper-Hewitt (110 V 
» C. G.), une lampe de Dupeyrat (33), une petite lampe au mercure 
naturel reproduite au laboratoire sur le modèle de la lampe Hgi98 
» (G. E. C. O.) ou bien des lampes scellées excitées en haute fréquence 
- (2400 M. H. Raythéon microtherm unit). Ce sont des lampes chaudes 
- ou simplement refroidies à l’eau. Elles ne sont guère utilisables que 
_ pour les spectres des éléments lourds présentant une large structure 
- hyperfine. Le mercure est l’un des rares éléments qui puisse être étu- 
> dié de la sorte. Par contre, ce sont pour la plupart des sources intenses 
_ qui peuvent servir à l'étude de raies faibles provenant de transitions 


r 
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| 
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entre niveaux élevés. À ce point de vue, les lampes excitées en haute. 


de déplacement des raies dans ces lampes. Les raies sont symétriques” 


+ 
fréquence semblent particulièrement indiquées. On n’observe jamais” 


1 


et leur forme est normale (sauf en cas d’auto-absorption). Leurs lar- > 
geurs correspondent à un effet Doppler normal et les intensités relatr- 
ves des composantes hyperfines ont leur valeur théorique sauf dans law 


lampe Cooper-Hewitt. 


Hgl : 2—/358 À (PS: — 6P1). 


Isotope : 199 | —i). 
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Dans cette lampe, les intensités des composantes 5 460 Â et L 358 À 
présentent des anomalies importantes. Généralement les composantes. 


résultant de transitions provenant de niveaux hyperfins du terme 
supérieur dont les F ont la plus grande valeur sont renforcées (fig. 1). 
Cette règle n’est pas absolument générale : par exemple, la compo-" 


sante b de la raie 4358 À qui devrait être renforcée est au contraire 


Isotope : 201 (1=$). 


5 3 DES | EPA S 3 SE ET 1 

a (5-5) (5-5) (1-5) (5-5) =) s(— 
189 441 175 56 180 35 175 
189 320 148 168 SE ea 


Val. théor. 
déb. électro. 


(formules de Hill 


CH 3,75 A 
lampe chaude. 
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—1 
Hi 


Tableaux des intensités relatives des composantes hyperfines 
de l’'isotope 2017 : 


Intensités relatives théoriques. 


Intensités relatives observées. 


a b € e Î g a b ce e Î g 
| | 

ST ce ax | 160] 0,785! 0,89 |0,1375| 0,645 
J 43 I 0,397| 0,43 0,08 | 0,397 # 0,59 I 0,462! 0,525 OBE 0,38 
S HO8 | 2,52/ 7 1,08 | 0,2 I © | 1,28 | 2,16|1 <rselo té 0,825 
ŒIL ,34| 0:925| I 0,185| 0,925 e | 1,125| 1,9 | 0,88 |1 0,155 | 0,725 
4 0,54 | 12,6 | 5 54 |T 5 Î | 0,725) 12,3 | 57 | 6,45 | er 
Ç PPiumse|z 1,08 | o2 |: g | 1,55.| 2,62| 1,21 | 1,375 0,215 % 


affaiblie (sauf par rapport à 

g). La cause principale de 
ces anomalies paraît être la 
“fluorescence des parties pé- 
-riphériques de la décharge 
“sous l'effet de l'émission 
centrale (11) mais d’autres 
causes interviennent, l’auto- 
-absorptiôn notamment. 


- ]II. Les cathodes creuses. 
» Elles sont systématiquement 
employées. Faciles à cons- 
-truire et à utiliser, elles 
É - permettent un bon refroidis- 
sement de la décharge et 
» donnent généralement un 
“spectre d'intensité suffi- 
sante. Deux types princi- 
E. de cathodes creuses ont 
été utilisés suivant qu'elles 
étaient destinées aux tra- 
vaux à basse température 
. (N, liquide) ou à très basse 
. température (H: et He li- 
_ quide) (fig. 1). 
Les premières sont des 
versions simplifiées des se- 
? condes. Cescathodeset leurs 
Ç 
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accessoires (alimentation, bancs de pompage, cryostats) sont décrits 
ailleurs (6) (21) (22) ou trop classiques pour justifier ici d’autres déve, 
loppements. On se bornera donc à donner quelques précisions sur leur 
fonctionnement et leurs principales performances. 


1V. Étude expérimentale du fonctionnement des cathodes creuses. — 
La luminosité des spectromètres permet l'observation de nombreuses 
raies à très faibles courants. Il est alors possible de refroidir les catho 
des creuses à basse température avec plus d'efficacité, sans consomma= 
tion excessive d’azote, d'hydrogène ou même d'hélium liquides. L’enre= 
gistrement direct oblige à rechercher une bonne stabilité à l'émissions 
dans ces conditions nouvelles, mais il faut aussi préciser comment les 
raies auront leur. intensité maximum à courant et à refroidissement 
donnés. La connaissance de la largeur b d’une raie B est par ailleurs 
utile, d’une part, à l'adaptation du spectromètre, d’autre part, à l'éva- 
luation de la « température des raies » dans la décharge. 

La stabilité de l'émission est commandée par le régime électrique des 
la décharge, mais aussi par la sensibilité de l’émission aux écarts des 
pression du gaz supportant la décharge au voisinage de la pression 
optimum p, pour laquelle à intensité de courant I et à température T 
données, la raie est la plus intense. ; 

1) STABILITÉ DE LA DÉCHARGE. — On obtient facilement un régime élec- 
trique stable à condition d'alimenter la cathode creuse sous haute ten-! 
sion (de 700 à 3 000 V) avec une forte résistance ballast en série. Il faut: 
accroître cette résistance à mesure que l’on opère dans des conditions 
plus sévères, c’est-à-dire à plus faibles courants I, à plus basse tempé- 
rature, et, par suite, à plus basse pression p. Par exemple, pour enre- 
gistrer correctement la raie 3 888 À de Hel à I— 10 wA avec un bain 
d’hélium liquide pompé (T & 1°8 K). Il a fallu alimenter la cathode 
sous 700 V avec environ 50 MQ en série (il est alors commode d’em- 
ployer une alimentation de cellule photomultiplicatrice). Il est d'autant 
plus facile d'obtenir une décharge stable à faible courant que la source 
est refroidie à plus basse température. C’est une circonstance très 
favorable. Malheureusement nous allons voir maintenant que l'intensité 
des raies devient très sensible aux écarts de pression. 


2) INTENSITÉ DES RAIES AU VOISINAGE DE Po. — L'intensité des raies 
est d'autant plus sensible aux variations de p que la température T du 
bain est plus basse et que l'intensité I est plus faible. 


La pression optimum p, dépend de I, de T, mais aussi de la nature 
du gaz et du diamètre de la cathode (p, est d'autant plus petit que ce 
diamètre est plus grand). C'est toujours à cette pression Po qu'on 
opère. Les cathodes ont entre 6 et 8 mm de diamètre. 
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La figure 2 montre les variations de l'intensité de la raie 5 027,4 A 
de UT à I constant (30 mA) suivant p et la nature du gaz (t). Ces cour- 
bes présentent toutes un maximum pour p,. 

La figure 3 représente les variations du rapport de l'intensité de la 


Courant de cellule 
en /0 *Ampere 


Raie À=5,0274 À de U, 
Intensité du courant dans la cathode 


20 
[= 30 mA 
Cathode refrordie W, liquide 
15 
€ 
10 
05 


Héiium 


1 2 3 
Pression de gaz en mm de mercure 


Fie2: 


‘raie 5535,9 À de Bal à son intensité maximum en fonction de la pres- 
Sion p pour diverses valeurs de  ; la cathode est refroidie à l'hydrogène 
liquide, le gaz supportant la décharge est l’hélium. Pour 1— 15 mA la 
‘courbe présente un maximum po; elle redescend un peu pour p < po 
puis s'arrête brusquement à une valeur p, pour laquelle la décharge 
passe de la cathode dans l’anode. Pour 1 — 10 mA Po et Da Se rejoi- 


» (1) Les gaz utilisés sont À, Ne ou He à la température de l'azote liquide ; 
Ne ou He à celle de l'hydrogène liquide ; He à celle de l’hélium liquide. 
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gnent ; pour les valeurs inférieures de I, p, et p restent confondues 
mais la courbe ne présente plus de maximum. La pente pour p, aug-« 
mente rapidement à mesure que z diminue : p, devient rapidement très 
critique. La figure 4 représente les variations de p, et p,. Les exem-* 
ples choisis sont ceux de raies métalliques. Les raies des gaz obéissents 


B/B,, à 
1,0 Po © | 
: Raie : À = 5.535 À de Bal à 
a Cathode refroidie à N, 
liquide 
Pa 
0,75 L 
' 
Fie5 

0,50 : 
€ 

025 


Pression d'He 
en m/m de Hg 


éexY Éendiéraiaiets tite" tés sudo nais dé ddteris? 


Fig. 4. 


— Er ea È Re sensiblement les mêmes valeurs mais, aux très 
BU ce » l'émission est plus stable ce qui semble indiquer 

pe en Po est moins forte. La pression augmente à mesure 
que le niveau du liquide baisse dans le cryostat. On atténue cet effet 
. “hs la cathode en communication avec uné réserve. À tempéra- | 
ure donnée T du bain, la pression oplüimum p, varie avec I, mais fai- 


re j 
à mm fume hd ét ie dt à ne 


3 
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blement. Par contre p, est très différent suivant qu'on opère aux 
températures de N:, H: ou He liquides. On peut dire en première 
approximation que p, varie avec T de telle sorte que la cathode fonc- 
tionne à densité constante du gaz. 

. L’intensité maximum des raies de gaz est proportionnelle à I. Celle 
des raies métalliques varie avec I suivant des courbes d’allure parabo- 
lique (fig. 5) si bien que l'émission devient très faible pour des valeurs 
encore notables de I. Par exemple à égale étendue de faisceau, je n’ai 


MM 


(Courant de 4 
cellule en 10 * Amp.) 


intensité maximum de la raie 
x=5027.4 À duspectre de UI 
3 cathode refroidie ä W, liquide 


Icathode en mA 


10 20 30 


pas pu étudier la raie 5535 À de Bal au-dessous de 0,7 mA alors que 


Ja raie 3888 À de Hel s’enregistre encore bien à 10 pA. 

| Nous allons voir que c’est précisément l'impossibilité de réduire 
suffisamment I qui limite l'intérêt du refroidissement aux très basses 
températures, des cathodes creuses destinées à l'étude des raies métal- 


- liques. : 

3) LA LARGEUR DES RAIES. — La largeur b des raies dans les sources 
utilisées est principalement due à l'effet Doppler. Toutefois, aux très 
on note toujours un léger élargissement des raies 
mais surtout, une croissance très nette des 


pieds (23). Cet effet est encore plus net aux courants plus élevés. II 
différent de l'effet Doppler qui 


croît avec I et p. 22 
L'effet Doppler peut être caractérisé par une fonction de gauss G ; 


: ‘es ia 
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l'élargissement par pression par une fonction de résonance R. La 
fonction de source résultant de ces deux effets est alors le produit de 
composition B— G»% R (26) et l’aspect observé s'explique bien : la lar- 
geur à mi-hauteur b de B (notée symboliquement b—g@rougetr 
sont respectivement les largeurs à mi-hauteur des fonctions G et R 
composant B) augmente d’abord peu avec R. Dans ces conditions, le 
corps de la raie est peu altéré, tandis que les pieds qui proviennent | 
surtout de R sont au contraire immédiatement renforcés. 


Cathode refr 
l'helium liquide 
(T=4°H) 


T° Cathode refrordie à 
l'helium liquide pompe (T= 18H) 


Li 
gas 


20 ] 50 BD 100 


. La mesure des largeurs de raies doit être faite à très haute résolu- 
tion. En effet, D est évalué à partir de la largeur enregistrée y et il faut 
faire la correction de l'élargissement par l'instrument s. Il est impos- 
sible d'évaluer cet élargissement avec exactitude (26), mais la correc- 
üon sera faible si b est grand par rapport à s, si bien qu'à très haute 
résolution l'incertitude sur s importe peu. Dans de telles conditions, la 
finesse enregistrée est faible, mais les finesses (donc aussi les largeurs) 
de l'enregistrement Y et de la fonction explorée Y, se confondent à 
1 p.109 prés pour des valeurs faibles de N : de l’ordre de 3,1 pour des 
fonctions du type R et de 2,8 pour des fonctions du type G (28). La 
tolérance est donc grande avant de courir le risque d'erreurs systéma- 
tiques par recouvrement des pieds sur la mesure des largeurs enregis- 
trées y, d'autant plus qu'alors, les fonctions enregistrées Y sont le plus 
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Et voisines du type G. J’ai utilisé un pouvoir de résolution de 
’ordre de 5.10$ pour l'étude de 1 "eur a raie \— 5535 À 
Br ; a largeur de la raie À — 5535 À de 
e l'ordre de 2.10$ pour les raies de l’hélium. 
4) LA TEMPÉRATURE DES RaAIES. — Il faut entendre par « température 


de raie » la température T, déduite de la largeur Doppler q» de la 
Taie : 


n=u( Le .) 


7416.10—7c 


160 Tr %* 
$ 8 Bal SE 
8 e one À 


i— 


Cathade refrordie 


où M désigne la masse atomique du corps excité et s la fréquence de la 
raie exprimée en cm. 

” pour obtenir Ty, il faut donc déterminer g,. Or, ce que l’on mesure 
en fait c’est la largeur y de la raie enregistrée Y. 

* On a vu ailleurs (28) comment déduire la largeur b de la raie B 
dans la source à partir de la mesure de y, mais on sait que b n’est pas 
- nécessairement égal à gn, à cause de l'élargissement par pression 
>r : b— gs Er. Pour calculer correctement T;, il faudrait donc, après 
- avoir déterminé b, en déduire ÿ», c’est-à-dire évaluer l’élargissement 
- par pression r. Îl ne paraît pas possible d'évaluer raisonnablement r; 
c’est donc b que j'introduis directement dans l’expression de T,. Les 


A 


(1) Cette raie a été étudiée avec un étalon sphérique de P. Connes [31]. 
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valeurs de T, ainsi obtenues sont pessimistes, mais très voisines en fait. 
de la réalité. En effet, nous avons vu que l'élargissement par pression 
était faible dans le corps de la raie. Par ailleurs, dans la plupart des. 
cas, la fonction enregistrée se confond pratiquement avec une courbe 
de gauss dans toute la région comprise entre son maximum Yu. 


5 


Y . . . 4 s , A 4 
et © -“ ce qui signifie que r est très petit. Il se peut qu'aux très bas=« 
10 j 


ses températures la correction prenne plus d'importance, mais la déter-M 
mination des largeurs b est aussi moins précise. La précision sur T; est 
généralement de l’ordre de 10 p. 100. 


+ 


LA 


Te K 
so 


Cathode refroidie à l'hélium # 
liquide non polnpe 
40 à 


D UN es) pipe 


he 
2 3 ; ns 


Fig. 8. 
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l 
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Les figures 6 et 7 représentent quelques résultats obtenus sur l’hé- 


lium et sur la raie 5535 À de Bal. On voit que T; croît très vite avec I. 
Dans les mêmes conditions (même cathode, même D) T, est toujours | 
he grand pour la raie du Ba que celle de l’hélium l'écart augmentant | 
vec I. 
Nous avons vu que la variation suivant [?, de l'intensité des raies : 
métalliques empêchait l'emploi de très faibles courants. Nous voyons 
1c1 que la température de raie T, croît rapidement avec I et qu’elle est 
toujours supérieure à celle du gaz. | 
Ces constatations limitent l'intérêt du refroidissement des cathodes 


ne aux très basses températures pour l'étude des raies métal-" 
s. De. 


cle, La di. ss. 


ur + Re. 


pe 


STAR 
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Il n’y a pratiquement jamais intérêt à refroidir la cathode à l’hélium 
liquide. Par contre, en la refroidissant à l'hydrogène liquide, on pourra 
espérer dans les meilleures conditions une température de l'ordre de 
bo K. 

Pour améliorer le refroidissement, une cathode a été construite qui 
permet la circulation du gaz par thermosiphon (fig. 1). Elle a été 
décrite ailleurs (22). C’est probablement cette circulation du gaz dans 


» la cathode qui explique l'aspect présenté par la figure 8. La variation 


: de T; se décompose en deux droites parallèles. T;, était déterminée par 
points par valeurs croissantes de I. Au départ le cryostat était plein 


d'hélium liquide. A 2 mA la cathode baignait toujours dans l’hélium 


- liquide, mais il fallait faire un nouveau remplissage. Quand le cryostat 


4 


_a été rempli, T; est retombée à 319 K, probablement par suite de l’ac- 


célération de la circulation du gaz par convexion dans la cathode. Il 
ne peut s'agir d’une réduction de l'élargissement par pression car ici 
po est très critique et a été ajusté pour chaque valeur de I. T; a ensuite 
augmenté linéairement avec I, et parallèlement à la première droite, 


” mais il est probable que la pente de la droite serait plus faible en opé- 


4 


OR CO NET ER  'enar € V 


7 OR RO PET en 


rant à niveau d’hélium constant dans le cryostat. 


DEUXIÈME PARTIE 


CHAPITRE PREMIER 
La structure hyperfine du palladium. 


L. Introduction. — Ce travail, entrepris en 1952 (8), avait principale- 
ment pour but la détermination du spin nucléaire de Pd 105. P. Brix 


- et A. Steudel (19) (58) venaient d'étudier 28 raies comprises entre 
: 3h04 À et 8133 À. En conclusion ils admettaient que la valeur du 


spin la plus probable était 1—*, mais leurs mesures n’excluaient pas 
les valeurs $ et ê 
La composition de Pd naturel n’est pas favorable à l'étude de la 


structure hyperfine de Pd 105. Fa ER 
Le déplacement isotopique des quatre principaux isotopes pairs est 


- faible (x 16 mK) dans les raies étudiées ici, mais il suffit à masquer 


la majeure partie de la structure de Pd 105. On ne peut en obser- 
ver que les extrémités, et seulement sur les raies de transitions 
hd°5p — kd°5s. En fait, avec Pd naturel, seules les raies aboutissant 
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aux niveaux 4d°5s°D, et 4d°5s ‘D, ont une structure nette comportant 
une raie faible b du côté des grands 5, au voisinage immédiat d'une 
raie forte a (fig. 9). Le profil de cette raie a s'étale vers les petits . 
C’est le prolongement non résolu de la structure hyperfine de Pd 105 
dont l’autre extrémité est précisément b. La raie a est formée principa- 
lement des isotopes pairs, mais aussi des composantes centrales de 
Pd 105 qui échappent ainsi à l'observation et qui sont trop faibles pour 


e 
Pdl: À -4087 À Pdl:À:4213À 
(&d95p3P°,44955D 
o = 2028mk 
(Cathode refroidi 
à l'hydrogène 
liquide) 


Pal:1-3958À Pdl:À=4 473 À 
(K%5p#D2+4d°5s'D,) (&d95p3P3,4d%5<'D2) 


Fig. 9 a. 


Lt 


être reproduites avec exactitude à partir du profil enregistré. Dans ces 
conditions, le spin ne peut être déterminé que par la mesure de l’inten- « 


sité relative ? . 
a 


Attali 102 104 105 106 108 IIO 


p.100 .| 0,96 10,97 22,23 27:33 26,71 11,81 


IL. Conditions expérimentales. — 1° CHorX DES RAIES. — La été 


mesuré sur quatre raies : les raies 3 958 À (5p °D£ —+ 5s 'D,); 4087 A 
(Gp°P} + 5s1D;);4213 À (5p®F + 5s1D:) et 4473 À (5p®P! 55 D). 


Les raies aboutissant au niveau D, sont dans l'U.-V. et n’ont pas 
êté étudiées pour cette raison. 


Parmi les quatre raies retenues, la raie 4 087 À est de beaucoup la 
plus favorable car c’est la seule dont la composante b soit simple. En 
effet, les composantes b résultent toutes de transitions aboutissant au 
niveau Fmax 9/2 du terme 5s {D,. Il n’y a qu’une transition possible si le 


niveau Fmax de la configuration supérieure 4d°5p est F'nax = Fmax — 1 : 
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&dSSP E£. 
HE — 
A=-23m n F£ 


|F-=12 
|-7A+7/10B 
E= 32 
S5A+14B 


F:9/2 
+5A+14B Intervalle total : & 108mk. 100 
Intervalle total «> 108 mk 100 


Pd 105 1: À =4087 À (Structure hyperfine) Pd 105 1: À =4473,6 À (Structure Hyperfine) 


Fig. O b. Fig. 9 c. 


#dS 5s 
‘D; 


A=-19mk F=7/2 


F2:9/2 


Pd 105 1: x-4213 


Fig. 9 d. 


(Structure Hyperfine) 


autrement dit, si J'—J— 1. Par contre, il y en a deux si J'=—= Jet 
trois si J'—J + 1. Les niveaux Enax— 1 et Fmax — 2 sont trop rap- 
prochés pour que ces deux ou trois transitions forment des composan- 
tes séparées. Elles formeront donc une raie b complexe, élargie et 
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dissymétrique, ce qui nuit à la mesure de son intensité. Cette raie 
s'étale en effet vers les grands s et alors, ou bien elle empiète par 
recouvrement d'ordres sur l’autre extrémité de la structure, ou bien 
(si l’on évite ce recouvrement partiel en réduisant l'épaisseur de l’éta- 
lon) b et a ne sont plus assez résolues. Dans les deux cas le profil exact 
de b est difficile à reproduire avec précision à partir du zéro de lumière 
pris pour base. | 


29 ENREGISTREMENT DES RAIES. — || s'agissait de déterminer avec 
précision une intensité relative faible au voisinage d’une raie forte. IL 
fallait un grand contraste et une résolution aussi élevée que possible. 
On a utilisé un étalon dont les miroirs à neuf couches diélectriques 
avaient un pouvoir réflecteur de l’ordre de 97 p. 100 et une transpa- 
rence de l’ordre de-55 p. 100. L'étalon n'était éclairé que sur une très 
petite surface (3 © 1 em) pour limiter l'élargissement par les défauts de , 
planéité des lames. Son épaisseur était 1 — 24,65 cm (As — 202,8 mK). 

Le spectre de Pd s’excite bien en cathode creuse. On a utilisé comme 
gaz du néon ou de l’argon. Les courants dans la cathode étaient assez 
forts : de 20 à 35 mA en raison du sacrifice toléré sur la luminosité du. 
Fabry-Pérot au profit de la résolution et surtout du contraste. 

Les raies 21—4087 À et 4473 À ont été enregistrées avec une | 
cathode refroidie à l'hydrogène liquide. 4 

BE & 

III. Résultats. — 1° DÉTERMINATION pu spiN. — Les intensités théori-. 
ques de b suivant les valeurs de I pour la raie 4 087 À sont (compte: 
tenu des abondances isotopiques) : x 


On a pu établir : 7,4 <? < 7,8 confirmant ainsi la valeur 1—S. 
2 


; 1 
Ce résultat est en accord avec le modèle nucléaire en couches qui. 
prévoit un état d:: pour N — 59 (39). sr 


29 DÉTERMINATION DES STRUCTURES. — [l est possible d'évaluer l'in 
tervalle total de la structure hyperfine de Pd 105 en analysant l’étale- 


ment du profil de la raie a vers les petits 5. On obtient les résultats : 
suivants : : 


4 473 3 958 4 213 


ADS RES | 4 087 
Intervalle total! 
(en mK} . 


108 + 3 108 + 4 96 + 3 86 + 3 


; n 
ALT ENTER TE LOGE 
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_ Ces résultats sont en bon accord avec ceux de A. Steudel (58) et ne 
peuvent que confirmer sa valeur du moment magnétique nucléaire : 
u—0,57 + 0,05 M. N. 

IL faut souligner cependant que cette valeur est obtenue sans tenir 
compte de l'existence éventuelle d’un moment quadrupolaire électrique 
nucléaire. 

Le modèle en couches prévoit un moment quadrupolaire négatif. Il 
n’est malheureusement possible de le déterminer par structure hyper- 
“fine qu'à partir d’un échantillon de Pd 105 séparé que nous n'avons 
pas pu nous procurer. 


CHAPITRE II 


La structure hyperfine des raies du plomb. 


d 


L. Introduction. — Cette étude a porté sur 39 raies de PbI et PbII 


* comprises entre / 020 À et 6 660 À. 

. J'ai profité de cette étude pour vérifier que le spectromètre à un seul 
étalon F. P. s'appliquait bien à la détermination de l'abondance isoto- 
“pique du Pb dont le déplacement isotopique est grand. Ces travaux, 
“les résultats expérimentaux et les conclusions concernant le déplace- 
- ment isotopique, ont été publiés par J. Blaise et moi-même (6) (29). 

= Seule l'application de ces résultats au calcul du moment magnétique 
» nucléaire du Pb 207 sera donc envisagée ICI. 


ri 


> Il. Calcul du moment magnétique nucléaire ar de Pb 207. — La 
» décomposition d’un niveau T, en niveaux hyperfins est donnée par la 


” relation 5 
a SCC +9—UT+ 1 + 1 
ETATS de he B 21(21— 1)J{2J —1) 


LE LL is” à 


où A est le facteur d'intervalle de structure hyperfine, 
B est le facteur de couplage quadrupolaire, 


ral 4 


et C=F(F + 1) —I(T + 1) — J(J + 1), 
À I est le spin nucléaire REP (ITr, Jeu d + 1} 
1 _ Le spin nucléaire du Pb étant I — : . B est nul et cette expression se 


- réduit à AT = Ts + AT. 
On a utilisé deux configurations pour le calcul de 2071. 


[. — Nous avons trouvé pour le 
(95 Si) = A7 391 È 1 mK. 
- est alors donné en 


PTT. 7 ATGUVES 


1° CoNFiGURATION ÔP7S S172 DE PbI 
» facteur d'intervalle de ce terme la valeur À 
est le facteur d'intervalle de l'électron 75. 0 


4 Ars 
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! 
magnétons nucléaires par la relation de Fermi-Segré-Goudsmith (46) 
pour les électrons s | 


" = 3 I 
3 Mp/m aslg I 
Lag7 — = . 


Fr. here 


2 ds nm (G—û)r—E)" 
zra(s— TE) rt Z) 


= \ Le est le nombre quantique principal apparent du terme 


La 
4 +. Son exactitude dépend de la précision avec laquelle le terme T,. 
c’est-à-dire la limite æs?S, ; de la série, est connue. Ici n, ( (7s)= 2; 66520 
Z—82 est la charge du noyau et Z,— 2 est son degré d’ionisation. 
F,{j, Z) est le facteur correctif d'approximation supérieure : ici on a, 


au deuxième ordre : F,(1/2, 82) = 2,3881, 1 —:—0,97 (43) (53) est 


Tz — 


PR PR 


correction de Bohr-Weisskopf (12), 1 — à — 0,87 est la correction rela- 
tiviste de Breit-Crawford-Schawlow. 

ds ___ dna 
dn dn 
(où «— 7 — n;) qui limite la précision de la méthode. Il est nécessaire 
de le déterminer graphiquement. Malheureusement le terme 9s°?S;,: est 
perturbé par le terme 6p??S;;: et donne un point en dehors de la 
courbe normale s(n) ce qui nuit un peu à la précision (‘). J'ai trouvé. 


C’est principalement la détermination du facteur 1 — 


par cette méthode 1 — +1,08, et finalement: u°05— 0,57: + M.N. 


29 ConFIGURATION 6$? 6p? pe PbI. — Il y a cinq termes correspon- 
dant à cette configuration : 6p? Po, 6p?!So, 6p?3P4, 6p° SP, et 6p° ‘D; 
Seuls les trois Free ont une structure hyperfine. Voici nos résultats 
expérimentaux (en mK) * 


Pour calculer x à partir de cette valeur, il faut calculer le facteur 
d'intervalle d’un électron Gp. 


a) Calcul de a,» et as: par la règle des sommes. — Il correspond 
# ZI: . I ne 02 
deux états m;,= ÆE=à la valeur J1=; caractérisant l'électron 1 et 


ds ds aT 


1 
() On pourrait écrire — FMI T dE à et poser en première approxima- 


D Sn+i—Gn ds 
1on n nee à (avec ici nr — 6). On trouve alors a = —0:0574. 
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æ 


(2 


LNLT er 1 s : pare »s | 
quatre états »1;, —+-ou + à la valeur 7: — * caractérisant l’élec- 


© [Co 


tron 2. D'après la règle des sommes : 


m;È A; — Ga; M, + AN, 
et : 


MM, + mm; 


En dressant le tableau correspondant aux valeurs J = 2 et J = 1 : 


Pñ Pia P° 

Ja m'; Îa Mÿ) my 

3/2 PE 1/2 1/2 2 

He 3/2 3/2 3/2 1/2 2 
3/2 3/2 3/2 — 1/2 I 
3/2 3/2 1/2 — 1/2 I 

3/2 1/2 1/2 1/2 I 


et en introduisant les valeurs expérimentales des facteurs d’interval- 
- les A, on obtient : 


: 2[ A (tD;) + A (°P2)} = (ENT à an 212,8 mK+2 mK, 
A (1D:) + A (8P:) HA (P:1) = 347, — 26,6 mK, 


d'où : 


Gps — 9:07 mK et App = 302,5 E 3 mK. 


« -b) Calcul de a,,, et a»,, par la méthode du couplage intermé- 
» Jiaire. — Breit et Wills (18) ont montré que, dans le cas de la confi- 
» guration p?, les facteurs d’intervalles en couplage intermédiaire pou- 
- vaient s’écrire : 


3 A CP= (Sa; — Gp) 

Ê : 

: A (D) = Can, + = G(B@m 2 + Anse) W/2 C4 Ca0p, psp) 

1 APS Cap, à (ane dE Aps12) dE V/2CiCoGp pe aps 

Gpypa, ja St UN facteur d'intervalle relatif aux deux électrons p ; Gi et C2 


sont les constantes de couplage permettant d'exprimer l'état J ren 


f Annales de Physique, 1959. 64 


sax: 
à 
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ce # = 2 = F 
couplage intermédiaire, au moyen des fonctions propres des électrons : 


(Ds) = CS, 3) — Gus. 2): 
w (#P:) mir 


MES 
109 
Es 
[æ 
Ë 
6 
ns 
|! 
FA 
ns 
' 


CUS 


avec : 
fs 1} 2[(5 à TES 3)]. 

(5,1) =V2[u(8,:) +4 À) 
Les coefficients C, et C, sont reliés aux valeurs empiriques du fac-. 
teur de Landé par les relations suivantes : 


Ci = cos (P,— +) C:— sin (d,— +) où P,—Arctg VER 


g (Di) — 


, 6—cos 2) g EPs)= (6 + cos 2 d). 


Les facteurs g ont été mesurés par Back (5) : 
g(ôp? ‘D:) — 1,268 donne ® — 43001, 
g(6p? 1D;) — 1,230 donne  — 42037". 


En adoptant la valeur moyenne ® — /2°49' on retrouve exactement 
les valeurs de a,,,, et a, calculées par la méthode des sommes. 


c) Calcul du moment magnétique nucléaire. — y; est donné en. 
magnétons nucléaires par la relation suivante (51) : 
mp. (L+1/2)j(j + ra, IZiHr(l, Zi) 1 
m W+)sprezi 8 —e)" 


== 
i 


Ôs est l'intervalle du doublet Gp: :2. En introduisant la valeur de. 
l'intervalle 6s6p *P;,: — 6s6p ?P;:— 14 081 K de Pb II et les valeurs 


suivantes : À 


Ga—0,30625;  Zi—=Z—h— 78; H,(1f2, 78)— 1,174; 
P(1/a578)== 2,145; 1 — È— 0,99; 1—<— 0,99 ; LE 


on trouve : ë 


H207 — 0,00; M. N. L 7 
Si l'on fait la moyenne des deux valeurs de # obtenues d’une part à 
partir du terme 6p7s ?S;,, de Pb II d'autre part, à partir de la configu- 
ration 6s?6p? de Pb I on trouve : - : 


u—0,99+0,01; M.N. Fe” 


Cette valeur est en parfait accord avec le résultat obtenu par Proctor (53) : 


par induction nucléaire en radiofréquence. Il a opéré par comparaison 
avec Na:, et trouvé : à 


<* 


S(Pb20:)/5 Nas) — 0,7901 E 0,0001, 
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d'où, sans corrections : 
mPb:6:) = 0,589; + 0,0001 M. N. 


Précisons toutefois que si le rapport 6(Pb:5:)/5(Nass) a pu être effec- 
tivement mesuré avec la précision indiquée, la valeur de 20 que l'on 
peut en déduire dépend de corrections diverses, notamment de la cor- 
mection diamagnétique. Proctor a signalé ces corrections et proposé des 
valeurs théoriques de corrections diamagnétique pour divers éléments. 
Ces coefficients sont peu précis mais semblent corrects. Le fait que la 
Valeur de  déduite de nos mesures spectroscopiques indépendamment 
de toute correction diamagnétique coïncide avec la valeur proposée par 
Proctor constitue une justification expérimentale de la correction (+ 1} 
qu'il propose pour Pb. Nous verrons que dans le cas de Hg», l'accord 
“est encore bon entre la valeur corrigée de Proctor et la nôtre. Il est 
€lair néanmoins que la précision absolue de Æ 10-* M. N. indiquée 
dans certaines tables pour les valeurs de u(Pb:,-) et w(Hg:s) ne doit 
pas être retenue. Les valeurs de y proposées ici sont probablement les 
plus précises actuellement. 


2 CHAPITRE III 


; La structure hyperfine des raies du mercure. 


ad 


à — Jntroduction. — Cette étude a porté sur les termes 5d!°6s6p (*P4, 
BP, et ?P,); 5d'06s7s (°S,) et 5d!%6s6d (!D:, D;, °D; et *D:). Les résultats 
en ont été publiés (9) (1o)etJ. Blaise 6) a développé les conclusions rela- 
tives au déplacement isotopique. Je n’envisagerai donc ici que l’appli- 
“cation des résultats au calcul des moments nucléaires U95, Ho et Q:01- 


3 


1 II. Les moments magnétiques. — Ils ont été calculés à partir des fac- 


teurs d'intervalle mesurés (9) : 


D. Auo(6s7s *S1)— 716,9 mK, 
é A3o1(657s Sy) 265,39 mK. 


4 

Ë -Les résultats sont les suivants : 
& 

4 

È 

d 


H201 Loi Asa 
TT 0 
H199 Lis ‘ A199 


bios — 0:53: M. N. 


Cette valeur, calculée à partir de la valeur expérimentale de 


$ ‘A LA 
A,5(6575 °S,), est un peu forte comparée aux résultats obtenus (sans 


corrections) par W. Proctor et F. Yu (54) par induction nucléaire. 
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Ils ont opéré par comparaison avec le deutérium et trouvé : 
5(Hgi99)/5(D?) = 1,1647 + 0,0001 
d'où, sans corrections : 


U99 — 0,4994 Eo,0001 M. N. 


En appliquant à cette valeur le facteur de correction diamagnétique 


proposée par Proctor, on trouve 95 © 0,52. Par contre, Mrozowski (49)" 


avait trouvé W99 = 0,547 Æ 0,002 à partir du terme 5d'°6s ?S,: de PbIf. 


Il n’est pas possible de calculer les moments magnétiques avec exac-1 


titude à partir des termes 6P. En effet, ni la règle des sommes, ni les 


relations de Breit et Wills (18) ne fournissent un nombre suffisant” 
d'équations indépendantes pour le calcul des facteurs d'intervalle açp, 
et di, , des électrons p. Les relations de G. Breit et L. A. Wills sont” 


les suivantes : 
‘ 0 
As + Gps à — 4 APS 


2 2 2 ES ? A (P:) 
CE — Cas, + 5 Cap, + 20204 BORIS 
(Qi ass + DGia ve À 2Uny À V2 <: 2 6p4y2P3y2 LA (:P9). 


Les coefficients C de couplage intermédiaire ont pour expression : . 
Ci = sin (05 — 6) 
C2 = cos (05 — 0) 


Ci — cos (65 — 6) 
: 1p° ! 0 
DRE | C2: = sin (09 — ©) 


Terme #P; 


où 05 — Arc tg Ve et où 6 est relié aux facteurs de Landé par les. 
relations : 
UT + 1)g (P—1]= sin? 8 
UE + 1)[g (Ps) — 1]= cos? 0. 
Les facteurs 4 ont été déterminés expérimentalement par P.. Jac- 
quinot (44) : 
PANETET ENT CRE 
g CP) = 1,479 


, Al . . 
d’où les valeurs suivantes pour les coefficients C : 


3P° Ci = 0,3939 1P° C1 = 0,919! 

Ci —0,9191 C2 = 0,3939 
Les relations de G. Breit et L. A. Wills permettent tout au plus une 
détermination dn signe de 4159 et une évaluation de son ordre de gran- 
deur par itération, mais nous allons voir maintenant que la détermina- 
tion des coefficients C permet le calcul du moment quadrupolaire 


nucléaire de Hg2o1 à partir des facteurs de couplage d 1 
des termes 6 ®P9 et 6 1P?. RE Ne. À 


7 


£ 


Ë 


pe 


PT CAE 2 PR 


be tt né Es 


| 
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Calcul de Q:1. — Les valeurs des facteurs d'intervalle et du facteur 


-quadrupolaire électrique obtenus expérimentalement (9) sont repro- 


duites dans le tableau suivant. 
Les valeurs de Q sont données par les relations suivantes (25) : 


Q°4 —à (°P;) : GERS SRE et) _. LiHy(l, Zi) 


a? ec] wR,(, Zi) 
Q2ot — B (P;) } ZH(,2) (un/ecl” 
MB EP: CR, {E, Zi) * — 2V2C1C:8r(l, Zi) 
TABLEAU 
6s7d 
6s7s 6s6p 6s6p 6s6p PRES 
38, sp, sp, ip, 
D; ‘D; 
AD nn, 716,93 302,92 491,87 | — 119,2 198,0 — 87,2 
MAO à | — 265,35 | — T11:86 "181,85 | ——= 43,01 70,2 
MENTALE | 0,370 — 0,3692 | — 0,3698 — 0,3684 — 0,355 
18) ET RTE o 14,02 — 0,35 8,65 (6,4) 


R(1,76) — 1,2892, S. 


les coefficients C, et C2 


» des différents termes. K. Mura 
» Héduites des valeurs B ('P,) et B (°P 


. sp° respectivement par les termes p 
- 5d°6s°6p 


J 2 
| où (2) — 0,37276. 107% C. G. S., Zi —2—h4—=76,H,(1,76)—1,1682, 


(1,76) = 1,5684, dw SP} — Pi — 5 622,2 K et où 
sont les coefficients de couplage de Breitet 


Wills introduits au paragraphe précédent. On trouve alors avec nos 
valeurs expérimentales de B : 
1p° «p° p° 
Q en barns . 0,478 0,546 0,27 2 


ntentre les valeurs de Q obtenues à partir 
kawa 150) a montré que les valeurs de Q 
2) étaient plus cohérentes si l’on 


termes 5d!°6s6p !P? et 5d!°6s6p 
d'6s6p 1P? (à 24 744,2 K) et 
sp° (à 24 843,6 K); 20 de l'effet d'écran des électrons p cal- 


Le désaccord est importa 


tenait compte : 1° de la perturbation des 


Ë culé d’après R. M. Sterheimer (57). 
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Récemment, K. Murakawa nous a communiqué avant publication uns 
manuscrit dans lequel il montre que l'introduction de nouvelles valeurss 
de la correction d’écran améliore encore cet accord. En adoptant la cor 
respondance qu'il a établie entre B et Q, on obtient à partir de nos° 
valeurs expérimentales de B les valeurs de Q suivantes : à 

Q (P})—0,45 barn etQ (!P{)—0,31 barn. La correction sur Q (PS 
est très faible ; par ailleurs l'accord n’est pas encore pleinement satis= 
faisant. 4 

Pound et Wertheim (52) ont évalué Q:5, à partir de la mesure de la 
corrélation angulaire du rayonnement y de Hg:59 (30 minutes). Leur. 
résultat, malheureusement peu précis (Oro = 0,46 û barn), est ‘en. 
bon accord avec Q (*P2). $ 1 


. 


Tout dernièrement, P. L. Sagalyn, A. C. Melissinos et F. Bitter ont” 


à 
\ 
€ 


résolu la raie 2537 À de Hgl (55) par double résonance {micro-ondes 
avec exploration magnétique. Ils déterminent ainsi la structure hyPE 
fine du niveau 6s6p #P{. Leurs résultats sont les suivants : À — 181,36" 
—Æo,5 mKet B—9,44 +0,64 mK. Ils sont en très bon accord avec les” 
nôtres et la précision est du même ordre. Ils en déduisent (sans la cor" 
rection de Sternheimer) : Q:o1 = 0,58 Æo,18 barn en bon accord avec. 

notre valeur déduite du même niveau (sans correction également). Il 
a de fortes raisons de croire que la détermination de Q:5, sur le 
terme *P? est la meilleure (c’est la seule qui soit indépendante du cou- 
plage et la perturbation du terme est sûrement très faible). Alors la 
valeur de Q:51 — 0,58 déterminée sur le terme 6s6p *P: est trop forte. 
En définitive, Q251 est très probablement compris entre 0,45 € 
0,50 barn. 


* 


CHAPITRE IV 


La structure fine de He.. 


L. Jatroduction. — La structure fine de He, a été étudiée à deux 
reprises dans ce laboratoire. La première fois en 1952 (21) au moyen 
d’une cathode creuse refroidie à l'hydrogène liquide ; la deuxième fois 
en 1957 (22) en refroidissant la cathode à l'hélium liquide, générale- | 
ment amené par pompage au-dessous du point À (+ 198 K). | 

Des mesures avaient été déjà faites par divers auteurs (34)(36)(38) (4x). 
et des résultats intéressants avaient été obtenus sur le terme 2 3P mais 
la structure fine des raies 3 888 À,5 879 À et kr À m'avait pas été 
suffisamment résolue pour préciser la structure des termes 3 5P, 32D. 
et 4 D. Il ÿ avait en particulier un désaccord important entre les va ES 


A L re, 
SE 

D} “ é. £i 
” fn #4 ie 


TROP 
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- trouvées pour le terme 3 *P par Gibbs et Krüger (36) d’une part et par 
Houston (41) d'autre part et les mesures faites depuis (13) (34) n'avaient 
pas permis de déterminer cette structure. 


Ce travail a eu pour but la détermination des trois termes 3 °P, 3 °D 


… et /; D et aussi la détermination précise du terme 2 *P. 


Cette recherche était d'autant plus intéressante que G. Araki (2) a 


- calculé en 1937 les structures théoriques de ces quatre termes. 


Nous verrons d'autre partau chapitre suivant qu’une bonne détermi- 


… nation de la structure fine de He, sert à préciser la détermination des 


-niveaux hyperfins des termes correspondants de He,. 


Il. Conditions expérimentales. Résultats. — La structure fine de He, a 


- été étudiée avec le spectromètre à un seul étalon «et avec la cathode 


- creuse, reproduite figure 2, refroidie à l’hélium liquide souvent au-des- 


sous du point À. Toutefois la raie 7063 À n’a été étudiée qu’à la tempé- 
rature de l'hydrogène liquide, car il n’était pas possible de l'enregistrer 


» à très faible courant (il a fallu 7 mA) faute d’une cellule suffisamment 


- sensible à cette longueur d'onde. 
_Les résultats de cette étude ont été publiés (22). 


Ill. Interprétations théoriques. — Le rapport des intervalles de struc- 
ture fine des triplets est très différent du rapport de Landé. C'est 
W. Heisenberg (40) qui en a recherché le premier l’explication en for- 


 mant un hamiltonien groupant trois termes principaux : 


MP NEA 


1° Le premier exprime l'interaction spin-orbite de chaque électron 
pris isolément. En unités quelconques ce terme peut s’écrire (Br): 


Ze > —>  — 
AE . e Li. Si + à Lo S2) 
2 


2e \ TES 
2mçc? \ri 


0 Le second terme exprime l'interaction du moment magnétique de 
chaque électron avec le champ magnétique créé par le mouvement rela- 
tif des électrons l’un par rapport à l’autre. C’est le terme d'interaction 


* spin-orbite mutuelle qu'on peut écrire : 


1 
= 
LE: 
? 
7 
* 
‘ 


PTE PNR PO A EE ARR PO D de AT 
E, 
Q 
1° 


= h2 > > — ee > — 

A — = = [(Lar + 2Li2)S1 + (Lie + 2L1)S2] 

FÀ r12 

ce > > 

où r12 est la distance des deux électrons et où L,, ou L», sont les 


moments angulaires relatifs : . 


+ > > —> > —> 
Li =7a AP: et Lie = r19 À Ps. 


30 Le troisième terme exprime l'interaction spin-spin des deux élec- 
trons. 


7 
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C'est: 
SES, Q 
À, = + [ + + & (31. SiYr4e S:) | 
mgc? L ri: Tia 


En prenant le niveau 2 °P, pour origine des écarts, la structure du 
triplet 2 °P:1, est alors donnée par l'expression : 


(1) he) EE ae 


Cette théorie n’a pas donné de résultats pleinement satisfaisants 
malgré l'introduction, par Siguira (56), de l’effet de polarisation de la 


*, 


distribution de charge de l’électron interne par l’électron externe. Law 


théorie relativiste de Gaunt (35) n’a pas non plus donné de bons résul- 
tats. ; res 
En 1929, G. Breit (14) a proposé une nouvelle équation relativiste 


tenant compte du potentiel retardé. IL a résolu cette équation pars 


approximation et exprimé la structure du triplet 2 %P;,,,,, sous la forme 
suivante (en prenant pour origine le terme :P2) (16) : 


(2) Pro —E, + C(2 P)o, — 2, —3]+ D(2 $P)o, 2, —3|. 


Il montre que D s'annule quand l'interaction spin-spin disparaît. Le w 


triplet satisfait alors la règle d'intervalle de Landé. 

G. Breit n’a calculé les coefficients C et D que pour le terme 2 *P. La 
structure fine qu'il obtient est beaucoup plus proche de nos résultats 
expérimentaux que la structure calculée par Heisenberg mais il subsiste 
encore un écart appréciable (22). | 

Araki en 1937 (2) a repris le calcul à partir du hamiltonien de Breiït 
qu'il met sous la forme suivante : 


n° | 
H=— (A +4) —Ze ft +?) + SEULA HA HA 


\ . “u ne 
où A, et A, sont les laplaciens en r, et r:, — Le? > 
1 F1 


NS 


Ch 


ne 


2 * 
+ 2) _e Fe est l’inter- : 
12 


action électro-statique, A;, A2, A; les termes d'interaction de spin déjà 


définis et U un terme groupant l'interaction orbite-orbite et les correc- 


tions relativistes. Il établit ensuite l'équation séculaire en tenant compte 
de l'interaction singulet-triplet (c’est-à-dire en considérant toutes les 


fonctions propres antisymétriques). Il introduit également des fonctions 


propres contenant des termes d'effet de polarisation. Ses conclusions 
sont les suivantes : 


1° Les systèmes de singulet et de triplet sont distincts quand l’inter- 


action électrostatique est grande comparée aux interactions électro- 
magnétiques. 


2° Le triplet est régulier quand l'interaction spin-orbite mutuelle est 
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petite par rapport à l'interaction spin-orbite de chaque électron et 
inversé dans le cas contraire. 

3° La règle de Landé n’est valable que lorsque l'interaction spin-spin 
est faible comparée aux interactions spin-orbite. 


Les valeurs obtenues par Araki sur les niveaux 3 SD et 4 D sont en 
bon accord avec nos résultats expérimentaux, mais nous n’avons qu’une 
faible précision relative sur ces structures très serrées. 

Un certain désaccord subsiste encore sur les niveaux 2 $P et 3‘P (22). 

A la suite de nos premières mesures, et aussi des travaux plus récents 

… faits en radiofréquence sur le terme 3 *P par T. H. Maiman et 

- W. E. Lamb (48), G. Araki a perfectionné son calcul des intervalles des 

 triplets 5P et D. Il a introduit des corrections du quatrième ordre 

“ tenant compte d’une part de l'effet Lamb de chaque électron pour le 

calcul du couplage spin-orbite, d'autre part du moment magnétique 

* anormal de l’électron (3) (4) dans le calcul des interactions spin-orbite 
mutuelle et spin-spin. Les corrections obtenues sont très faibles et ne 
réduisent pas sensiblement l’écart théorie-expérience. Les corrections 
introduites ne sont donc pas la cause du désaccord. Les facteurs C et D 
introduits par Breit sont mesurables expérimentalement. 

Par exemple avec les valeurs obtenues sur le terme 2 °P on trouve : 

— 3[C(2 %P) + D(2#P)| = 1 064,8 mK 
Let : ’ 
— 2|C(2P)— D(2 #P)] = 76,8 mK 


d’où (en mK) : 


Cyr ete D(2 P)= 168,8 
L- (D'après Breit : C(2*P)——220,7 et  D(2 3P) — — 150,3) 
| (D'après Araki: C(2°P)—=—187,2 et D(2°P)=— 148,8). 


+ La valeur de C(2 ?P) déterminée d’après les résultats de Araki est un 
d peu faible mais plus proche de la valeur expérimentale que celle de 
… Breit. Les valeurs théoriques de D(2 *P) de Breit et de Araki sont voi- 
- sines mais toutes les deux sont trop faibles. Le terme 2 *P est le seul 
sur lequel on puisse comparer les résultats de Breit et Araki. 
On peut établir une expression analogue pour les termes n ‘D en 
“ appliquant les relations générales de décomposition des triplets établies 
F par Inglis (42). En prenant pour origine le niveau # D; on obtient : 
L 


n 3D3 0,1 = C(n 1D)[o, —$ 3] LE D(n 3D)[0, 5, ET 1 |. 


© Cependant il n’y a pas lieu de comparer nos valeurs expérimentales 
_ de C(n ‘D)et D(n D) l’accord étant bon entre nos valeurs des écarts de 
| triplet et les valeurs théoriques de Araki, en raison de notre faible pré- 
cision relative sur ce terme. 


994 HENRI CHANTREL 


CHAPITRE V 


+ 


La structure hyperfine de He. ; 


à 


He; possèle un moment magnétique nucléaires 
négatif: u——2,12815 M.N.(1)etun spin nucléaire : 1=> .- Les écartsk 
de structure hyperfine prévus par les relations habituelles étant du 
même ordre de grandeur que les écarts de structure fine, la structures 
hyperfine des niveaux de He est fortement perturbée. î 

Les premières observations ont été faites en 1991 par M. Fred, 
F. S. Tomkins, J. K. Brody et M. Hamermesh (34) (on désignera pan 
la suite ces auteurs par leurs initiales : F. T. B. H.). Leur étude a porté 
sur les raies X— 1 0830 À (2 °P > 228); 7 065 À (33S —> 2 %P) À 
5875 À (3 D — 2 2P) ; 4713 À (4 S—+ 2 P); 4k47r À (4 D = 2 ‘Ph 
et 3888 À (3°P —+ 2 *S). Elle concernait la structure hyperfine pro=, 
prement dite et le déplacement isotopique He; — He. È 

Ils ont utilisé diverses sources refroidies soit à l’eau, soit à l'azote 
liquide, et un spectrographe comportant un étalon associé à un réseau 
Dans ces conditions ils n’ont pu aboutir qu’à un contrôle très grossier 
des structures théoriques calculées par l’un d’entre eux (M. Hamer= 
mesh). En fait ils n’ont pu donner de valeurs que pour la séparation, 
des niveaux ?S, la séparation totale des niveaux 3 D et 4 Det 4 
déplacements isotopiques. À 
Ce iravail a été repris récemment dans ce laboratoire (20), car + 
pouvions améliorer considérablement la qualité des expériences par 
l’usage combiné de la source refroidie à l’hélium liquide et du spectr L 
mètre à deux étalons Fabry-Pérot. Cette étude a porté sur les même 


raies que F. T. B. H. sauf la raie 10 830 À pour laquelle nous n’avion: 
pas de cellules suffisamment sensibles pour opérer avec les très faible 
courants de source nécessaires aux basses températures. Nous avons p 
effectivement préciser les résultats de F. T.B. H. et déterminer de nou- 
veaux écarts, notamment sur les niveaux 2 “P et 3 Re; 


]. Introduction. 


Il, Conditions expérimentales. — Cette étude est plus délicate que 
celle de He,. En effet : 

4° Les structures sont moins favorables : elles comportent toutes un 
raie très Intense qui groupe plusieurs composantes intenses, générale 
ment trop rapprochées pour être résolues, tandis que les autres com: 
posantes sont relativement faibles et elles-mêmes souvent complexes. 
La présence de 8 à 20 p. 100 de He,, dans notre He; augmente-encor. 
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la complexité des structures mais, par contre, permet une mesure 
directe du déplacement isotopique AT(He, — He:). 

2° L'emploi d'un spectromètre à deux étalons est nécessaire si lon 
veut profiter pleinement de l’affinement des raies par refroidissement : 
les structures en effet ne supportent pas les superpositions d'ordres 
comme celles de He, et l'emploi d’un étalon simple avec un pouvoir de 
résolution adapté aux raies fines obtenues conduirait à des superpositions 
inextricables de composantes. L'emploi de deux étalons comporte des 
inconvénients : le spectromètre est moins lumineux que l'appareil à un 


seul étalon (28) ce qui complique encore l'observation des composantes 


faibles ; il n’est pas toujours possible d'éviter la formation de ghosts 


- provenant des raies fortes sur certaines raies faibles (20). 


30 L'effet Doppler est plus important : à température de raie égale 


» les raies de He, sont 1,15 fois plus larges que les raies de He,. Mais 


surtout il a fallu des intensités de courants plus fortes dans la cathode 
pour étudier He, que pour étudier He, ; d’une part en raison de la perte 
de lumière (+ 4o p. 100) due à l'emploi du double étalon, d'autre part 
en raison de la dispersion de l'intensité totale des raies sur un grand 
nombre de composantes, dont certaines, qui doivent être observées, sont 
relativement faibles. 

Les particularités les plus intéressantes de ce travail ont été publiées 
dans un article récent (20), elles ne seront donc pas développées 1éps5Te 
n’en rappellerai que les résultats. 

IT. Résultats expérimentaux. — Pour les raisons que je viens d'expo- 
ser brièvement, les résultats obtenus sur He, sont nettement moins précis 

ue les résultats obtenus sur He,. Ils améliorent pourtant considérable- 


| ment les observations expérimentales de F. T. B. H. 


On trouvera (fig. 12 à 15) les structures théoriques hyperfines des 
raies correspondantes. Le calcul de ces structures théoriques sera déve- 
loppé dans le prochain paragraphe. Dans ces schémas de structure, les 
raies de He, (les raies hachurées et désignées par des lettres majus- 


_ cules) sont placées dans leur position observée et non d’après les valeurs 


théoriques du déplacement isotopique qui est très différent des valeurs 
expérimentales. 


Norarions. — Les composantes hyperfines sont désignées par la même 
lettre qui désigne la composante de structure fine de ‘He correspon- 
dante. Chaque lettre caractérise donc un groupe de transitions JE 
Ces lettres portent en indice un numéro d'ordre croissant vers les grands s 
qui achève l'identification des composantes hyperfines de chaque transi- 
tion F’ — F du groupe J — J. 

Les raies 5 879 À eth47i À (transitions D 3P) ont deux compo- 
santes hyperfines qui échappent à cette notation. Ce sont les compo 
santes #D2,3,2 — *Po,ry2 et Ds 372 —3P4,32 (AI — 2) qui n’ont pas d'équi- 
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valent en structure fine. Elles sont désignées respectivement par « et 8 
(cf. figures 14 et 15). 

Pour plus de clarté, les composantes de *He sont désignées par des 
lettres majuscules. 

. Chaque fois qu’un groupe de composantes n’est pas résolu. La raie 
résultante est désignée par son centre de gravité. C’est le (C.G) théo- 
rique dans les schémas de structure. Ces (C.G) sont numérotés dans un 
ordre croissant vers les grands 5; leur composition exacte est donnée 
dans le texte. | 
Les valeurs expérimentales des écarts et des intensités sont portées 
dans les tableaux suivants. J'ai figuré à titre de comparaison dans ces 
“tableaux, les valeurs théoriques déduites des calculs qui vont suivre. 


TABLEAUX IV 


; Transition 4 *D — 2°P (raie 4/71 À). 

Intervalles (CGj1ae a2(CG}» a(CG)s asA (CG),C 
Expérimentaux .| 205 + 3 731 + 5 907 + 4 249 + 4 386 + 4 
Théoriques . . 208,5 726,5 905,5 

; 
Intensités (CG): CE (CG): (CG) 
Mesurées .” . .| 851,5 64 +7 9 + 1,5 100 
Théoriques . . re 6 7 


% 
\ | 
ä 


} (CG) =a+8 : (CG)2 = 8 + be + di + di; (CG}s = © + ei + Vs + f + Cat ds + € 
on dus 
1 


- IV. Structure hyperfine théorique de Hes. — À, INTRODUCTION. — 
FE. T. B. H. ont publié des valeurs théoriques des structures hyperfines 
(position et intensités) établies par l’un d’entre eux (M. Hamermesh), 


mais ils n’ont pas publié les calculs. Ils disent avoir appliqué une 
"méthode similaire à celle que Güttinger et Pauli (37) ont développée 
pour le calcul de la structure hyperfine de Lis IT. 

> J'ai repris cette étude pour les raisons suivantes : 


- jo Les valeurs de Hamermesh sont obtenues à partir de valeurs de 


2 
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structure fine qui ne sont pas compatibles avec nos valeurs expérimen-» 
tales. É 
20 Dans plusieurs cas les intensités calculées par Hamermesh ne véri- 
fient pas les règles de somme. 4 
30 L'accord n’est pas toujours satisfaisant entre nos valeurs expéri- 
mentales et les valeurs théoriques d'intensité et de positions. : 


Toutes les raies observées possèdent un certain nombre de compo 
santes non résolues. Leur groupement forme une seule raie au contours 
plus où moins compliqué. On peut déterminer expérimentalement avec 
une bonne précision le centre de gravité (C. G.) de cette raie, mais sa, 
structure est souvent trop complexe pour qu’on puisse espérer la recons= 
tituer point par point à partir du contour. Certains écarts de niveaux 
hyperfins ne sont-accessibles qu’à partir d’une des composantes de cette 
raie complexe non résolue. Le mieux que l’on puisse faire alors c’est de 
calculer l'écart entre cette composante et (C. G.) à partir des valeurs 
théoriques de positions et d'intensité de toutes les composantes du grou- 
pement dont (C. G.) est le centre et d'utiliser cet écart comme une cor=« 
rection. C’est une correction toujours faible mais qui sera d'autant plus 
Kgitime que l’on aura précisé et vérifié au mieux l'accord entre las 
structure expérimentale et la structure hyperfine théorique. Nous ver- 
rons d’ailleurs que, dans le cas de la raie 3 888 À, les nouvelles valeurss 
théoriques de structure obteñues sur le terme 3 *P ne précisent pas seu- 
lement les corrections, mais qu’elles modifient aussi l'interprétation des 
mesures faites sur la position des composantes hyperfines. 


B. CALGUL DE LA STRUCTURE HYPERFINE THÉORIQUE DES TERMES 2 ‘P, 
3 °P, 8 #D et 4 D de Hez. — Nous avons vu que la structure hyperfine 
prévue par les relations classiques est du même ordre de grandeur que 
la structure fine. Dans ces conditions il est ihcorrect d'introduire le spin. 


Re Au pa : 
nucléaire | comme une perturbation s’ajoutant à la structure fine. Par 
contre, ces structures fine et hyperfine étant petites comparées aux: 
écarts des termes { <> [+ 1 il est correct d'introduire simultané- 
ee ie «Pau * 
ment S—S$S, + S, et L sous la forme d’une perturbation appliquée aux 
termes n, {. Soit Ho l'hamiltonien sans termes de structures fine et 
hyperfine. 
L'hamiltonien complet s'écrit alors : 


HE HCEENNETS 


AH— 


AS) + F(J). 


C'est la méthode qu'ont a 


li 4 Gü tti ; é 4 
gue de Li, II (37). pp que CÉENSRE RE Se 
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À est le facteur d'intervalle de structure hyperfine du niveau æî$, 


et F(J) est la fonction de structure fine. 


J'ai adopté À (co °S)—— 1/42 mK. C'est une valeur déduite des 


mesures faites sur les niveaux 2 *S, 3 %S et AS. 


Pour F(J) on prend nos dernières valeurs de la structure fine de ‘He, 
soit, en prenant l’origine au niveau Juin —= L— 1 (en mK) : 


Niveau. 2 5P : F(o)}—o  F(1) = — 988 

Niveau 3 °P :  KF(o}—0o F(r1)—— 270,3 
Niveau D F(i)— F(2)=— 45,3 
Niveau 4 5D :  F(1)=o F(1)—=— 18,7 


F(2)=— 292,3 
F(3)—=— 20.5 


Les niveaux hyperfins sont les valeurs propres de la matrice AH. 


- Pour former la matrice A.TS) on prend pour fonctions d'onde : 
Win, /l,s, J,t, f, mp) fonctions propres FN E LES ARS EC CA CP GR A 
A la dégénérescence en m, près, il ÿ a cinq eo propres W pour 


- Les nes LE 
i 

wo, - " 

î pour f =>: wr, = 

2 

I 

5 


5e ° 5 
pour f =°: \f (2, LUS my). 


pour j= >: 


. vie 


il ne a a fonctions W analogues pour les termes SD. Les matrices F(J) 


“et A. TS 


TROIE EE 


Pour les termes °P : 


S) sont diagonales en f et 7_n;, mais seule F(J) est diagonale 
D'enJ. Les tre des éléments de matrice : 


16 7e 70) 


sont données par Güttinger et Pauli (37) (cf. aussi (30)) leurs valeurs 


sont : 


à 
‘4 
;. 
2 4 
4 : 
22 
À, 
4 


(21112) —;; (312S11,5)=5; (2211812, 5)=25 
Lirsi,)=(LASIo)=; 
(malts is =bais1r Des. 


65 


qui diagonalisent || AH, || : 
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Pour les termes ?D : | 
(51181 1,5)=—7; (2,81LS12,$)=—;; (2.511812,5)=4 
(as1s13,5)=22; (2515812) ESS 

(3511812,5)=(2.511813.5)= a 


Seuls les termes °P;_15, °P;=3p5; D,» et $D;=;3 sont perturbés. A$ 
chacun de ces quatre termes correspond deux états pour chacune des 
deux valeurs de 7 compatibles avec f. Pour chaque valeur de f, las 
matrice || AH || se-réduit donc à une matrice || AH;|| à deux lignes ets 
deux colonnes dont l’équation séculaire est du second degré. ‘4 
On obtient aisément cette équation à partir de les pression sn 
de l'équation séculaire de || AH |] qui se réduit, pour chaque valeur de f, | 
aux quatre éléments pour lesquels 7 est compatible avec f : 4 
F=j, JE». 
FPS S|7,/)—AËE  A.(7, SILSIZ+r, f) 
+ SES TES ST AU SILS IE, /) A 4, AI. S|j+2, f 
L +F{(1)-AË —0! 
° A(J+3,f1LS 741, /) A +2, / ILES | 742, f) 
+F(2)—AE 
Rappelons que cette équation est déterminée à partir des états W,-en 
formant les combinaisons linéaires @ des fonctions W qui diagonalisent. 
[| AH, ||. En effet : 


Pour les termes 8P, il ya Le combinaisons FLE 


f 
LS RRESSS EPEE Ve Ho: 1/2) + Sonia tra 1/2) | 
D = Siouz. YO, 1/2) + Sir uaeY(r, 1/2) ) f=, 
O— Sn,nayae PT, 3/2) + Sisa,spe. Y(2, 3/2) 
OÙ Si asae. V1: 3/2) + Si,12,52. (2, “ FE 
95— (2, 5/2) 
Il y a six combinaisons-6 analogues pour les termes D. Les coeffi- 
cients SÀ, .j, S0nt inconnus. Ce sont les Élément de la matrice || Sr 


AVE ES AG AILS [0 AGSTES Lin 


14 
Dons LR P'AGHL FILS |, 
£F(IL 1) || 
=T2E;r000 0 Si, 5. 
0 AE] ||S}E Sa | 
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én développant on obtient des systèmes d’équation de la forme : 


[AG S'ILS |, f) + FO) —AE, JS’, | 

HAUG SIL SI + PS0 
AG+ESIIS I NS}, 

PA y a, LIL STE S)HF( Li) Si 0: 

La compatibilité exige que le déterminant soit nul, c'est précisé- 


ment l'équation séculaire de || AH;]|]. Les coefficients S sont ensuite 
déterminés par le système auquel on ajoute la condition de normation 


ar \2 HET TRS 

(s’,) + (Sir) EE | 
Ces coefficients S serviront au calcul des intensités. 
Les résultats sont les suivants (en mK) : 


… Niveaux *P (origine en Ps) : 


J Pa + ERA D M 027,3 2 Pi 32 —= — 909,1 
D 5P..;—— 10707 2 ‘Pesn—— 1 139,8 

À Pong + h1.8 32P4 412 —=— 241,1 3 Pise = — 146.38 
É 3 han = — 349.3 3 sp; 32—= 363,3 

— Niveaux *D (origine en *D ): 

à NOTE A 3 D; 32 = + 121,0 De — 96 

D 3 Dis — + do en T1 3 Ds 72 —— 119,8 
£ De Din — 71 kSDisp= + 133 4°Disa—— 80,8 
M Diin— tr 102 HDi go, Dim 915 
| È 

t 3 35P 

# 23P 

$ F.T.B.H.) Nouvelles 

4 A ALErE valeurs 


-1081. _0 S 
RONDES ee" 0e 


38 02 334) 
JD 2923" 
13/2 
-163 D RENTE 168 y —. __-146 
TR IIS 3 
=1- 768 —* Ur 22 JS --— "SI? 
Je? 0-22 +12 EP nee RE an 1) 
IEEE 9 | | STE opt 71 
5; +72 3 252 
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r les schémas de niveau, fig. 10: 


Ces résultats sont reproduits su s : a 
et 11, mais en prenant cette fois pour origine les termes “P; e _ 
430 330 
(ET8A), Re (ET8H) Ve 
se HZ -170 


-152 1% p——:— "153,5 Je 
-13 242l—— 1424 ti 


SF \ 43p, -18 Es POST RL LUN 
HD, 67 YU SD; NO FT NS 
\\ \ys 
\\ VTT = +227 
\ - \ 
N +33 = 7 * 
pe NU ns + US Nes +23 
\2 — + 603 5 
EEE +72 ===? 586 
3% 37% +71 32 7 
e Le L 
Fig. 11. : 
4 
* : (1 
, LA 2 LA L 
En général, il n’y a pas de gros 


écarts entre ces nouvelles valeurs ets 
celles de F. T. B. H., cependant læ 
structure du terme 3°P est sensible= 
ment modifiée. La structure hyperfines 


de la raie 3888 À n’est pas modifiée 
de manière observable puisque 1 
composantes a: et b: d’égale intensités 
se permutent sensiblement dans la 
structure non résolue (CG). L’inter= 
prétation des mesures n’en est pas 
. moins très différente comme en té= 
4 Hel:k=3888À  moigne la figure 12 bis reproduisant. 
Fe Os ner DEA côte à côte la structure théorique d 
M. Hamermesh et la nouvelle to 
ture. Les valeurs des écarts de ni- 
veaux déduites des expériences sui- 
vant les deux interprétations sont gas 


lement reproduites. 


255, 


+36 
CaLcuL DEs INTENSITÉS RELATIVE 


Fig ve: ; 
THÉORIQUES DES COMPOSANTES HYPER= 
FINES. — Güttinger et Pauli n’ont 


calculé que les intensités d’une transition de type *P—?S, c’est-à-dire 
; ‘ 


4 
l 


à 
‘4 
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5 5. 

d'une transition entre un terme dont la structure hyperfine est pertur- 
à à 

bée vers un terme dont la structure n’est pas perturbée. Leur méthode 

s'applique directement au calcul des intensités relatives des composantes 


hyperfines des raies 4713 À et 3 888 À mais il faut l’étendre au cas des 
intensités des transitions entre deux termes perturbés pour calculer les 


intensités relatives des composantes hyperfines des raies 9579 À et 
5471 À qui proviennent de transition D — ‘P. 


Structure bhyperfine du terme 33P suivant l'interprétation donnée 
aux mesures . (Les valeurs théoriques sont entre parenthèses) 
Davrès la structure fheorique de D'aprés la nouvelle structure 
EU2 ET.B.H. théorique 0h 
«rTO)1 167È5 TRE 
1% gs) ! 1905 
3°? ons) !nss+ 2e 
1 PEEe gu.8 1 924t5 
ve RS TT. le 
a 25)! 125tu 0 (1043) ÿ 105.7 +4 112325) 2% 
D —Î—_————— 2% 
54 


Structure theorique de la 
rare | at 32*02) d'aprés 
.B.H. les nouvelles valeurs calculees 


Structure théorique de 
laraie (a,+a2tb2) 
dapres ET 


Fig. 12 bis, 


Les intensités relatives sont données par l'expression : 


3, — | (6 | a | 0*) Pet PC): 
» a désigne des amplitudes obtenues avec les fonctions W; 
POMPES EEE et 1e ni 

af, f += + NC +3) 

Dans le cas le plus général d’une transition entre deux termes per- 
- turbés telles que les transitions ?D — *P, il faut faire une opération 
 symbolisée par : 


(@rjate)=(YSn al À x Wy) 
j j' 
c’est-à-dire calculer : 


SES, tale Se US al: IS 


+ 


EIRE se 


= 
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Dans le: cas des transitions entre un terme perturbé et nn terme non 
perturbé, telles que les transitions °P — ?S,, cette expression se réduit 
à : 


HSI. lle ll LUI 2Sisre Gale, ET 


FR 


Le de) pr SA 


RACE ak SL fa À 
La flal ef 
[| 1 [| étant la matrice unité. 

Les expressions des éléments de matrice (£, , f | & | l', j', f”) sont” 
données par Güttinger et Pauli. Nous avons vu par ailleurs comment 
on pouvait calculer les coefficients Fe LE 

Leurs expressions sont assez simples. Envisageons le cas des ter 
mes *P (/— 1) et posons : 

Ln,1, , [—= À. Le 0, val L. À | 1, Oo, f) + F0) —A4E; 1; At 2 
Pa, 3,4, = A | {; ET: [I S | 1, 1, T3 FE Fair) — Ans, | 
Mar AG, 2, IT s Li, 2, f) + Rae) — AL, 


et : 


se dinde dés 


[A . ER CELE PRE f)]? __ A: x f1I.S 11,2, f)}° 


Mt MyUa Xn,1,1,f- Ba, 4, Gf Yn.A,4,[- Bu, 452, 
a, 0, fl LS |'1, o, flt* A.(1, 1 f|1.S|2, 2,f)° 
RTE E Qn, 1,1, | Ex L RAA 4 | 


On remarquera que l’un des deux derniers termes de cette expres- 
sion s’annule pour chaque valeur de f. 


Les coefficients Sa ;r Sont alors donnés par les expressions sui- 


sh bé à f lé nb Les RU ETS dote dl bte ét msn sut, de ont St 


vantes : 
IT 
SE en ST 1e = 
10,172 »1,1,1/2 
VAn, 1,472 e 
et : Ë 
j É 
S; RTC = — 
LS ANR, 2 5 
ï VAn,1,172 ; 
2 À.(x, ©, x/2 | 1:S1 7; 7/2) Ex 
te = Se OL z Le ee £ 
n,4,1,1/ n,1,0,1/2 n,1,0,1/2 Bu, ET 
A.(r,0, 1/2[1.S|7x,7 
LS; eee PCR En PSE VUE DC 
:s n,1,0,14/2°+ an,1,1,4/2 
3 ASTEES < 
Sa,1,2,82 = — Suis = — Si 32e G, 5 3/2 (IS 1,2, 3/2) 


Pn,1,1,3/2 
ASE | IS | 1, 2, 3/2) 
Yn,1,2,3/2 


Dans le cas des termes ‘D, les coefficients Suro,s,r Sont donnés par 
ee expressions similaires. 


Pire 
== Sa,1,2,3/2 + 
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pe 


Les fonctions @ ne sont plus fonctions propres de J?. Les valeurs 
numériques des coefficients S donnent une idée du mélange des états W 
et permettent de voir quel état W prédomine. Ces valeurs sont les sui- 
vantes : 


10 Terme 2 %P (coefficients Sir) : 
1 26e. 2 ee : 3 ea 5 
So42= Si. 0,994 ; S1, 3/2 — 132— 0,997 
(l Le 2 . 3 k É 
Sir —=— Siip—=—0,107; 2,39 —— i,32 = — 0,830 
20 Terme 3%P (coefficients Sin, j.r) : 
al sx 2 — S à 
So,172 — SA 0,928; S1,32 — 2,32 — 0,446 
n 2 à : Si 
Sie = — Sie =— 0,385 ; | Sig = — Sis2 = — 0,895 
30 Terme 33D (coefficients Ss,,5,r) : 
(l Es, 2 Fr 3 _—_— 3 
Sisa—  Sisa—- 0,777; Sin Sie 0,476 


x 1 2 =} NW 
| é 232 = — Si,32 — — 0,630 ; S5 52 = — S3,52 = — 0,879 


4° Terme 4*D (coefficients Si2,;,r) : 


Eee n 2 : Ses 3 

| S 1,32 —= S3,3/2 —= 0,737 ; S2:5p — S3.8/2 —= 0,470 

! 4 LE 44 3 mr 34 ee 

: DP9R— — Sas = — 0,079 ; SE 52 = — Si,5ja = — 0,882 

Les valeurs calculées des intensités sont reproduites dans le tableau 


suivant (valeurs entre parenthèses). Y figurent également les valeurs 

(en mK) donnant la position des composantes. Comme F. T. B. H., on 
= prend pour origine des 5, pour les raies 7 065 À,4713 À et 3888 A la 
” transition n °S1,3p2 7 n'%P;,:2 mais en donnant à l'intervalle : 


HT T 


n 3S1,1/2—3/2» 


3 °P 3% 3 ‘Pz 
À 
Van re 3/2 312 5/2 
C1 b, b, 

1/2 184,8 — 98,1 ANS 

(23,8) (9,4) (66,7) 3 888 “ 
: Co b3 de &i 
3/2 408,7 125,8 7 36 

_(9,4) (23,9) (66,7) | (ro) 

« | 


SR GAS 
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Termes DELRS CP 22h; 
F 1/2 1/2 3/2 3/2 5/2 
UP ba bs C3 
A ur nn 
14, 10,75 4, 1,9 = 
3S PRET ROL € 6 
de & be b; C1 C2 ee 
32 NE na9, 3 er0/25 27 — 61 — 2 
(18,75) (14,6) (r,9) (64,8) (100) 
(171 ba bs C3 
1/2 08256 SE — 16 155,6 
: (14,6) (18,75) (64,8) (1,9) e 
ES 
re CA ba bs C1 Co 4 72374 F4 
| 32 TE EAST 2003 Par ESA 0,8 
(8,75) | _(r4,6/ | (1,9): | (64,8) | (ro) 
31 da d 1h 
1/2 |— 1 098,8] — 160,2 | — 182,4 | — 10,7 
Fr ee (Lt (9,1) |  (o,r2) (4) 
CE di ds 
3/2 | — 906,1 32,5 10,3 
(21,2) (20,25) (8,3) 
AT LE b, CA CA 
3/2 |— 1 123,8] — 185,2 | — 207,4 | — 35,7 33 
3 De (8,75) (12,3) (0,3) (26,2) (2,5) e 
=. TER ba es is; 875 À 
5/2 — 17,1 154,5 
(72,9) (2,0 
C1 C3 
5/2 — 228,3 | — 56,6 2,4 
3 “D, (1,4) (51) (22,5) 
Ca 
7/2 o 
(100) 
Le) CE di Î 
1/2 |— 1 126,5, — 188 | — 110,2 | — 38,5 
4 D, (11,7) (9,1) (o,1) (4,0) 
CE) da ds 
312 9276 16 02 
G9,5) | tz2,r) | (8,3) | 
(4 ba b, e e 
3/2 |— 1 136,4] — 197,8 | — 110 ER 48,3 à 10,7 
4 D, (10,4) (10,4) (0,55) (26,2) (2,5) S 
RATE SET 4 471 À 
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2°Po (-10648) 


air 
o 
1597 1 
Pi C9) __ 7 7 182$d: 
EPL Un =2; F-3/2 
« (CE) +71J22 
Rad ; 
14 
Fo 
3 Hel : À = 4713 À 
(45S,—>2%P) Fra 
1875 
L 
= sl +303 
-1148  -9325 -7618 -23151-2093-598? 8+6 4546+2262 
£ - 2118 a 


Fig. 13. 


rem 7 a ne . C À 


Et D à pe 

4010 HENRI CHANTREL ; & 
Le 
{ 
_-170-J'-1F- 3 : 

709-178 
O+227J1F:1\33 $ 
— 477 J22 2 _ ; 
13 LA 
ji DEEE ê 
ad L ! , tri 1 1 
(875) + 
"11238 0988 -906 “ 
(17) (2129) À 
8, 82 ri 
| 
(211-1602 : 
di(O12)- 1824 È 
b2U123) — 1852 4) 5 . | 
b,(03) - 2074 7 
8 (138)- 2283 i 
: | 
1F$ | 
; +875 J21F-1 î 
ARR D - | 
EN 2 É 
264 2e 4 

TCG)s F=3 
11225 
« i1C2+C3 | 
d' > J L 
a: 10 { 
à b:2> 1 : 
C3 "2 
L} S d:1 — 1 
3Hel : X = 5875 À ba e:2 2 | 
4 (3D+2°P) 5 AS - | 
. \ 4 
da ; 
(C6) 85 . 2 
226$ A | 
œ 1117 = 
875: En ô 4 
# 2 l4 3|! Zes oenmk ; À 
; 1098 -9061-8885 -2283 75 / 139 0 4128 546 mK k 
-566 

e 1 
| 
3 Fig r4 3 
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Fig. 15. 


non pas la valeur correspondant à n — 2, 3 ou 4, mais la valeur corres- 
‘pondant à n — (cf. (20) ou (34) la justification de cette origine). 
Pour les raies Done À et khqi À on prend pour origine des 6 la tran- 
sition n D;,;2 + n°3P, 52. Les valeurs sont Tébute des valeurs cal- 
culées des termes 2,3 3P et 3,4 D et des valeurs mesurées des inter- 
valles à, 3,4?S, TERUIES 

Les Dhs qui suivent reproduisent les valeurs des écarts de . 
niveaux qui ont été mesurés et les valeurs théoriques correspondantes. 


TaBLEAU III 


} 
Niveaux 3 #Di,3/2— 1ys 3 °Di,3/2— 3772 AT(He, — He;) 
Expérimentaux . 191,7 + 2 (*) 243,5 + 10 (*) — 128 (*) 
| (— 126,5) 
Hhéoriques. A0, 192,7 241 : —— 198 
(ET. BH 
| (*) Sous réserve de la légitimité d'une faible correction théorique (cf. p. 1000) k 
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34 figurent aussi les valeurs expérimentales du déplacement isotopi- 
que. L'écart important entre les valeurs expérimentales et théoriques 
du déplacement isotopique : AT(He, — He;) qui avait été déjà observé 
par d’autres auteurs (13) et (34) a été précisé. 


Tagzeau IV 


Intervalles 4 SDi,1/2 — 1,3/2 AT(He, — Hes) 
| Expérimentaux . mm 202 — 366 + 5 (*) 
l = 

Théoriques. . . 204 — 437 
(F. T. B. H.) 


{(*] Sous réserve de la légitimité d'une faible correction | 
théorique (cf. p. 1000). 


Remarque : Le déplacement isotopique peut être mesuré de deux 
- façons : 1° en mesurant l'écart du centre de gravité de la raie de He; : 
{CG)ue; au centre de gravité de la raie de He, : (CG)re,; 2° par la 
mesure de l'écart entre la composante hyperfine de Hes la plus intense 
et la composante de structure fine de He, la plus intense (cf. (20) 


et (34)). 


Par la première méthode, il faut d'abord déterminer (CG)nes et (CG )Hes 


« à partir des mesures expérimentales de position et d'intensité. (CG)}He: 


est très bien déterminé, mais (CG)Hes l’est moins bien, la précision sur 
Ja mesure des intensités sur He; étant bien moins bonne que sur He,. 
C’est donc la deuxième méthode (qui ne nécessite pas de mesures 
d’intensités) qui donne le meilleur résultat. C’est cette valeur qui est 
portée dans les tableaux. Toutefois les valeurs obtenues par la première 
méthode y figurent également (valeurs entre parenthèses). 


CONCLUSION 


Deux spectromètres interférentiels de haute résolution, l’un à seul 
étalon, l’autre à deux étalons de Fabry-Pérot ont été construits et mis 
au point. Ils ont permis des mesures très précises des structures qui 
ont été étudiées par la suite. La linéarité d'échelle en s est du même 
ordre pour les deux instruments ; elle atteint couramment 0,1 Pp+ 100 
de l'intervalle entre ordres sur plusieurs ordres consécutifs. Le spec- 
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tromètre à un seul étalon reproduit les intensités avec la précision de y 
l'ensemble récepteur soit à 0,2 p. 100 près. Cette précision tient compte | 
de la linéarité d'échelle et de la fidélité ; elle est altérée par le bruit de“ 
photons qu'on ne peut réduire qu’en ralentissant l'exploration. Le spec- 1 
tromètre à deux étalons altère un peu la fidélité, surtout aux faibles 
valeurs du rapport des épaisseurs des étalons. L'étude détaillée de cese 
instruments est publiée ailleurs (27) et (28). : 

La première partie s'achève par l'étude expérimentale des sources. : 
J'ai montré que la meilleure source d'émission pour les recherches à 
haute résolution est toujours la cathode creuse. J’ai plus spécialement 
étudié le fonctionnement d’une cathode creuse construite pour donner 
des raies fines par refroidissement aux très basses températures. La 
cause dominante d'élargissement des raies dans cette lampe est l’effet 
Doppler. Cet effet ne peut être réduit qu’à condition d'opérer avec des 
courants très faibles, car la température de raie déduite de la largeur 
Doppler augmente très vite avec le courant. La plus basse température 
de raie (4° K) a été obtenue sur la raie 3 888 À de He I avec un courant. 
de 1o uA en refroidissant la cathode avec de l’hélium liquide amené 
au-dessous du point À (+ 1°8 K). On constate aussi : 


dt ttes de et dit) dns sn ne she due. pierre. 0 à 


1° Que les raies métalliques d'émission ont un effet Doppler supé- 
rieur aux raies d'émission du gaz qui supporte la décharge et que cet # 
écart augmente avec l'intensité I du courant ; 

20 Que l'intensité des raies métalliques croît suivant une courbe 
d’allure parabolique en l? tandis que celle des gaz est proportionnelle 
FRS 

3° Qu’aux très basses températures, la température des raies métal- 
liques varie linéairement avec I, Landis que la température des raies du. 


gaz varie suivant une courbe d’allure parabolique en VI. 


min dé, 


| istinnont té.) tn 


t 


din item à ché à 


Ces appareils ont servi à préciser la structure hyperfine de nombreu- 
ses raies de Pd, Pb et Hg. Ces mesures ont permis de préciser le spin 


de Pd 105 { =$), le moment quadrupolaire de Hg 201 (Q —0,45 à. 


0,50 barn), les moments magnétiques de Pb 207, Hg 199 et Hg 201. 
Les résultats obtenus sont en bon accord avec les valeurs de Proctor 
déterminées par induction nucléaire après application de la correction | 


diamagnétique proposée par cet auteur et par suite contribuent à justi- 
fier cette correction. | 


| 
| 


Certains désaccords subsistent entre l'expérience et la théorie de 
Araki malgré l'introduction de nouvelles corrections par Araki à la 
suite des premières expériences. 4 

De nouveaux écarts de la structure hyperfine des termes 2 5P, 3 3P, 
3 ‘D et 4 D et He, ont été mesurés. La structure hyperfine des termes 
3 ‘Si et 4 5S; ainsi que le déplacement isotopique He, — He, ont été 


NE TRV ENT e 
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précisés. Les résultats expérimentaux sont en bon accord avec les struc- 
tures hyperfines théoriques des raies 2,3 *P — 2, 3,43$S, et3,4 D — 2 °P 
(positions et intensités) calculées d’après la méthode élaborée par 
Güttinger et Pauli pour la détermination de la structure hypertine 
théorique de la raie 2 *P — 2 ?S de Li. II. 

Ces calculs ont conduit à donner une nouvelle interprétation des 


mesures faites sur la raie 3 888 À. 
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ConNcLUSION. 


BIBLIOGRAPHIE. 


INTRODUCTION 


Les nombreuses théories se rapportant au mécanisme de la fusion 
sont révélatrices de la complexité de ce phénomène. 

L'une des hypothèses les plus simples et les plus naturelles, actuelle- | 
ment émise pour l'explication de la fusion, consiste à admeitre, en par- à 
ticulier avec G. Borelius (3) et G. Bonfiglioli, A. Ferro et G. Monta- « 
lenti (2) l’origine essentiellement structurale et potentielle de co 
changement de phase. -! 

Parmi les théories de la fusion, l’une d’entre elles, basée sur une 
expérimentation qui paraît solide, se détache actuellement. | 

Un ensemble de phénomènes, tels par exemple une température de 
fusion très inférieure à une température théorique calculée à partir de 
certaines hypothèses de Fürth (3), ou, encore, l'augmentation de volume 
à la fusion observée dans certains cas, a suggéré à différents auteurs, 
l’idée de la naissance de « lacunes de fusion ». (Cette idée avancée par 
Fürth avec L. S. Orstein et J. M. W. Milatz (18), en 1939, puis reprise 
par Frenkel (17) fut d'abord purement théorique et presque intuitive. 
Cependant, et tout récemment, elle s’est trouvée vérifiée, expéTe DR 
ment, par l’analyse spectrale X grâce au travail de Zarzycki (42). 

Par ailleurs, l'hypothèse des lacunes de fusion a servi à Mme Darmois- 
Sutra (10) à formuler « un critère entropique ». 

Celui-ci relie la chaleur de fusion, ou plus exactement l’entropie de. 
fusion, au nombre de lacunes, donc au nombre de particules existant 
dans le liquide. On admet ainsi que, lors de la fusion, il se forme 
autant de particules dans le liquide qu'il y a de cavités. 


S1 donc, pour former une cavité l’énergie nécessaire est de= AT, par 
degré de liberté, elle‘est de ? > ET; pour les 3 degrés de liberté soit ? 2 


par particule-gramme. 
Exprimée en calories/molécule cette énergie de fusion donne alors en. 


ra SEL ÉS Se VE dE ait PAPE SPAS RE PEL PRO PENER ni 


R 
prenant — CAE? 


L, = 3T; 


| 

. 

; 
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| 
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et pour » cavités, c’est-à-dire » particules : 


A L,— 3vT; 
d’où : 


en désignant par S; l’entropie de fusion. 
Cependant l'expérience montre que ce résultat n’est pratiquement 
vérifié que pour les halogénures alcalins (tableau 1). 
| Rien d’identique pour les autres sels. Les halogénures alcalino-terreux 
ne vérifient pas le critère (9) (13) (22) (30) (31). 
il paraît cependant difficile de soutenir que le fluorure de baryum, 
excellent électrolyte à l’état liquide, se trouve peu coupé à la fusion. 

Ce résultat ne s’étend pas toutefois à tous les sels ou dérivés des 
métaux lourds. 

Ainsi, le sulfate de sodium, sel alcalin, ne vérifie pas le critère, tandis 
que les sulfates de baryum et de plomb sont en accord avec lui (6) (7). 
- De plus, les chlorures alcalino-terreux ne le respectent pas, tandis que 
- les chlorures de magnésium et d'argent lui obéissent (22) (28) (37). 
Par ailleurs, alors que les oxydes (5) (35), sulfures (4)(24), etc., ne le 

suivent pas d’une façon générale, il se trouve que le sulfure d’anti- 

moine s’en rapproche et que l’oxyde cuivreux le respecte. 
il se trouve encore, d'autre part, que le bromure d'aluminum semble 
- lui obéir, contrairement au fluorure et au chlorure de ce même métal. 
> Ces divers résultats, apparemment incohérents, montrent bien, d’une 
4 part, et dans certains cas très précis, que le critère est exact, mais que, à 
. d’autre part, doit Jouer un ensemble de phénomènes intervenant pour 
- le modifier. 
“ Pour rendre compte du désaccord entre la valeur réelle et la valeur 
- théorique présumée du critère entropique, Mme Geneviève Darmoïis et 

Georges Petit (11), effectuant un parallélisme entre les fonctions de 
» partition du liquide et du cristal, ont, dans le cas le plus général, mon- 
. tré qu’à la température de fusion l’entropie pouvait s’écrire : 


" 3 Sr= Log (AB°) + », 

où : 

 a)v est le nombre de particules donné par 1 molécule initiale du 
cristal. 2 fe = 2 ANA 
*  b) A est une fonction caractéristique des variations d'énergie du cris- 
tal vers le liquide, lors de la fusion, ce liquide étant un liquide théorique 
- formé des mêmes particules que le cristal, puisque Ô n'intervient pas. 
 c) B est une fonction caractéristique uniquement de l’état liquide. 
d) à représente une dénaturation, par dissociation, du liquide théo- 


- rique en liquide réel. 


“Pasceau I. — Chaleurs de fusion des halogénures alcalins. 


COCO RRCE 


A. — Fluorures alcalins. 
Te ie è n= 1 L Méthode 
Sel P. F. (°K) sol Réf. 3T (x) 
6 280 (22) 1,8 
KF T1 15S 6 750 (27) 2,0 
6 620 (9) (31) 1,9 
7 812 (22) 2,05 C 
8 230 (16) 253 DA+PrE: 
NaF 1 268 7 810 (31) 2,05 
8 100 (9) 2,0 
> 7 938 (34) 1,9 Cryométrie 
2 360 
LiF I 105 6 470 (x6) 2 C 
6 200 (0) (31) 1,9 
( -C : calorimétrie ; D. P. F. : dépression du point de fusion. 
B. — Chlorures alcalins. 
« Li s 
Trek) cal/mol Réf. n Méthode 
I 050 5 520 (22) 
6 100 (27) 1,95 CG 
1 077 1 250 2,2 
6 800 (27) 2PT 
7 400 (36) 2,3 
7 100 (21) 2,2 C 
6 560 (23) 2,0 
2e Cryométrie 
973 TS dx F9 Le valeur douteuse 
C. — Bromures alcalins. 
Ly + 
Tr (CK) cal/mol Réf. n Méthode 
I OI4 5 520 (1) 1,81 Cryométrie 
12905 5 930 (x) 1,96 Id. 
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Le critère sera ainsi vérifié pour : 
AB°— 1. 


Dans le cas le plus général, le problème est donc indéterminé et la 
connaissance de la chaleur de fusion ne suffit pas à nous donner le 
mécanisme de la fusion, puisque nous avons, comme inconnues, À, à, B. 

Cependant, le problème se simplifie lorsque à — 0, c’est-à-dire, lors- 
que les particules du cristal et du liquide sont identiques, le facteur 
correctif devenant alors-égal à A. 

Cela se rencontre chez les halogénures alcalins (ceux de lithium mis 
- À part peut-être) et aussi chez les sels alcalins d'anions complexes non 

dissociés : nitrates, carbonates, borates (11), bien que les données sur 
les nitrates assez peu concordantes justifient une confirmation. 

Il n’en est pas de même, cependant, pour les sulfates, le sulfate de 
sodium notamment, comme le prouvent les valeurs ci-dessous (8) (14). 


Ly cal/mol Ty (0° K) Sf V— 5 S 
Flood-Forland-Nesland . .  G6roo 1 156 Diaz 1,76 
James P. Coughlin. . . . 3670 1:197 l,9 1,6 


Ainsi, le sulfate de sodium, électrolyte fort, ne vérifie pas le critère. 
Ce phénomène assez remarquable nous a paru justifier une investiga- 
tion méthodique. 

Nous avons donc étudié systématiquement les sels alcalins des acides 
à anions complexes oxygénés dérivés de la 6° colorifne : sulfates, chro- 
_ mates, molybdates et tungstates. 

Nous avons pu ainsi disceruer, d’une part, l'influence de l'anion 
pour un sel d'un cation donné, d'autre part, pour un même anion, 
l'influence de la nature du cation. 

L'établissement d’une théorie valable suppose la connaissance précise 
des valeurs expérimentales des chaleurs de fusion. Lorsque celles-ci 
sont connues elles sont assez variables d’un auteur à l’autre. Il nous a 
ainsi paru nécessaire, même dans ce cas, de les estimer à nouveau, 
grâce à la technique de la cryométrie à haute température, procédé de 


- choix. 


Le mémoire exposant cette étude comprendra trois parties. 
Nous consacrerons la première partie aux principes fondamentaux de 
la méthode et de la technique cryométriques en précisant quelques 
_ points qui nous ont paru essentiels. | 
Nous expliquerons, dans la deuxième partie, la conduite de notre 
travail. | 
Dans la troisième partie enfin, nous exposerons les résultats obtenus, 
et essayerons d’en dégager quelques conclusions. 
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PREMIÈRE PARTIE | 


CHAPITRE PREMIER | 


Détermination théorique des chaleurs de fusion. . 

De la relation classique : | 

LS EER TE MR NMORSESS Ne | 
ET nie de M,=lim.: m)m = 0, 


où : 

T;= température absolue de fusion. 

L,;— chaleur de fusion molaire. 

M, — masse moléculaire du solvant. | 
v— nombre de particules dissoutes étrangères au solvant. NY 
K = constante cryométrique. 

At — dépression thermique. 

m —= molarité du corps dissous. 


On üre : 


2 
Fe TM; 
Le DRE | 
m/m = o | 


Pour un nombre % connu à l’avance, on voit que L,; peut être déter- * 
f 


PP PE D 


Dre É At 
miné par la connaissance de (5) re 
mm — ©. 


Nous rappellerons, et ceci est de la plus haute importance, que cette » 
relation est une relation limite, c'est-à-dire qu’elle est seulement valable » 
pour une dilution infinie du corps dissous. 


CHAPITRE II 
Principes essentiels de la méthode. 


La détermination de la dépression thermique molaire limite étant une 


valeur d’extrapolation, il est nécessaire que celle-ci soit la plus précise. 
possible. | 


Idéalité de la solution. — La théorie indiquant que pour une 
solution très diluée, l'idéalité de la solution se traduit pratique- 
ment, dans la représentation de Raoult, par une horisontale, il 


\ 
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convient de dissoudre une substance donnant a priori, avec le solvant 
en étude, une courbe horizontale, traduisant une solution idéale. 
L’extrapolation est alors aisée et sans ambiguïté. 

- Ceci s'obtient avec le maximum de chances lorsque les interactions 
responsables de l’état liquide sont identiques pour les diverses parti- 
cules du solvant et du corps dissous. 


z 


Cristaux mixtes. — Enfin, condition absolument fondamentale, 
obligatoire, il est nécessaire qu’il ne se forme pas de cristaux mix- 
tes entre les deux substances, le corps dissous et la substance solvante 
en étude. 

Ces conditions sont obtenues au maximum par utilisation de 
fluorures comme corps dissous. 


o 


Détection des cristaux mixtes. — Cette recherche est tout à fait 
essentielle, puisque, s’il se forme des cristaux mixtes, le solvant n’est 
plus la substance en étude, mais l'ensemble complexe passant dans le 
cristal. Solvant et soluté seront donc deux substances ne possédant 
aucun caractère d’isomorphisme, les structures isomorphes donnant, on 
le sait, des séries plus ou moins continues de cristaux mixtes. 

On notera aussi le fait, que, les atomes ou ions, constituant les deux 
corps formant la solution cryométrique, devront être de taille non 
voisine. 

Les travaux de Goldschmidt (20)ont montré en effet, que, si les ions 
ou atomes de deux structures cristallines ne différaient pas entre eux de 
plus de 15 p. 100, on pouvait s'attendre à avoir un domaine plus ou 
moins étendu de cristaux mixtes. Ceci, à la température ordinaire. À une 
température plus élevée, on peut encore avoir des cristaux mixtes, avec 
des différences plus importantes, entre les rayons atomiques ou ioniques 
considérés. 

On tiendra donc compte de ces données, pour tâcher d'éviter la for- 
mation de cristaux mixtes. Il est d’ailleurs possible de détecter ceux-ci, 
non seulement par une classique analyse chimique de la phase solide, 
mais aussi, par voie cryométrique, en dissolvant successivement plu- 
sieurs substances différentes dans le milieu pur en étude. 

La non-existence de cristaux mixtes, se traduit par une même dépres- 
sion monoparticulaire limite, constante et maximum, pour ces différentes 
substances. Il est en effet bien improbable que celles-ci donnent des 
cristaux mixtes de même composition. j 


Donc, nous noterons que la non-existence de cristaux mixtes se 
traduit par une dépression monoparticulaire limite maximum, 
celle-ci donnant une chaleur de fusion minimum. 


La plus petite valeur trouvée pour la chaleur de fusion est ainsi celle 
que nous devrons retenir. 
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CHAPITRE III 


Technique. 


Principe. — La cryométrie étant essentiellement, d’un point de vue 
pratique, une détermination d’une variation de température d'équilibre 
entre le cristal et le liquide, solvant pur d'une part, solution d’autre 
part, le facteur le plus important consiste non point tant dans la déter- 
mination précise d’une température absolue, que dansla détermination, 
essentiellement, d’une dépression thermique,”obtenue, dans des condi- 
tions rigoureusement identiques. 


l 
| 
| 


Solvant pur 


1 


FERE 


ter EE Er Solvant + Fr 


2 


TS Ve NS EN Solvant + fo 


Fig. 1.— Courbes de solidification en fonction du temps. 


î 
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Nous avons opéré ici par la méthode dynamique, la plus accessible, 
où l’on suit, en fonction du temps, la courbe de refroidissement du 
milieu. La température d'apparition du premier cristal étant déterminée 

par le point d’intersection des tangentes aux deux courbes de refroidis- 
sement, de la phase liquide d’une part, du mélange solide-liquide d'autre 
part, la même opération renouvelée pour une solution de concentra- 
tions p en corps dissous donne: 1ne température de fusion inférieure. 
La différence A des ordonnées donné la dépression cherchée (fig. 1). 


Surfusion. — Avant toute autre considération, nous dirons qu'il est 
nécessaire de supprimer autant qu'il se peut la surfusion, rendant 
impossible toute mesure cryométrique précise. 


La sur fusion lorsqu'elle est assez faible, peut être parfois évitée 
par suppression du rayonnement à la partie supérieure du four, ce 
qui s'obtient par la mise en place de couvercles épais. 

Sans doute ce phénomène de surfusion par rayonnement peut-il 

s'expliquer par un refroidissement trop rapide de la partie supérieure 
du bain de sel, refroidissement favorisant la vitrification. 


Substance cryométrique. — Pour pouvoir être étudiée cryométri- 
quement, la substance doit posséder plusieurs qualités, en particulier, 
Stabilité thermique (non-coupure et non-volatilité) ; stabilité chimique 
(non-oxydabilité). Du point de vue de la stabilité thermique, nous note- 
rons que nous avons rencontré fréquemment un phénomène curieux. 

Les chromates, tungstates alcalins et le sulfate d'argent, également, 
donnent un point de fusion s’abaissant petit à petit en fonction du 
temps, puis se stabilisant tout à fait. 

" Ce phénomène est parfois fonction d'ailleurs de l’origine du produit. 
Le sulfate d'argent par exemple ne donnait ce phénomène que pour 
certains échantillons. 


Pureté des sels. — Une impureté, même en très faible quantité, 
“empêche la formation du palier thermique caractéristique d’une sub- 
-stance pure. 
… Ilest donc nécessaire de travailler avec les sels /es plus purs possi- 
bles. Pratiquement, nous avons travaillé avec des produits R. P. Il 
semble qu’un bon procédé consisterait en une recristallisation systéma- 
tique du produit en étude et même en l’utilisation de la nouvelle 
méthode de la zone fondue. À 
> C’est cette obligation d’une très grande pureté, qui nous a contrainte 
à faire appel à des produits spéciaux de provenances diverses 
.(R. P. P. A. Prolabo, Merck, British drug Houses). | 
= Ces produits, évidemment, doivent être au préalable soigneusement 
déshydratés par passage à l’étuve jusqu’à poids constant, puis pesés 
| 
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4 D C 
avec précision, avant, de même d'ailleurs qu'après opérations, pOur 
détecter toute perte de sel, soit par volatilité, soit par fuite toujourss 
possible du creuset. 


CHAPITRE IV 


? 


Matériel. $ 


# 


Le matériel, dont la figure 2 représente le schéma d’ensemble type, 
est celui qui a-déjà été utilisé par les chercheurs du laboratoire,“ 
- Rolin (33), Zarzycki (41) entre autres. : 
Nous le diviserons en : 3 
a) matériel de chauffage ; 

b) matériel de mesure de température. 


<= 


: 

| 

e 

| 

Fee LENS s ; 

! ) AA Ptentiomètre 4 

Dispositif d agitation AO1P 4 


Soudures 


AE Dispositif de mesure 


des fe.n 


7 — 


nlZ 
a DE ee NOV 50% 


—— 


Alimentation du’four 


Fig. 2. — Schéma d'ensemble. Type du montage cryométrique. 


Matériel de chauffage. 
L 1 


1 
1 
; 
È 
L 
| 
L 
| 
? 
À 
À 
“4 
L 
4 
È 
| 


Four. — Il est constitué essentiellement par un corps chauffant cylin- 
drique en céramique, à résistance de Kanthal ou de nichrome. L'une et 
l’autre de ces résistances n'étant pas attaquées par les sels étudiés, ne 
nécessitent pas de protection spéciale, Ce four d’une puissance de 


J 
+ 


> . S 
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x kilowatt environ, est alimenté par le 110 volts alternatif. Il est régla- 
ble au moyen d’un rhéostat. 


Creuset. — Le creuset pouvant contenir approximativement 100 g de 
sel est tronconique, d’un diamètre moyen de l’ordre de 2 cm et d’une 
hauteur de 10 cm (fig. 3). 

_ Ilest muni d’une collerette, qui supporte le ou 
les couvercles. Légèrement relevée sur son pour- 
tour cette collerette rend plus aisée l'introduction 
du creuset dans le four, et son retrait, les opéra- 
. tions terminées. 
_ Le platine qui le constitue est recouvert d’une 
couche électrolytique de rhodium qui a pour effet 
de le protéger contre la haute agressivité des pro- 
+ duits de réduction qui pourraient se former, éven- 
tuellement, par existence de faibles quantités 
- d’impuretés réductrices dans les sels étudiés. 
Ce creuset esten outre placé dans une gaine en 
- alumine frittée, ou porcelaine alumineuse (moins Fig. 3. 
onéreuse), elle-même contenue dans une chemise 
de même nature débordant légèrement à la partie supérieure de l’élé- 
“ ment chauffant, ce qui assure une parfaite correction de l’ensemble du 
système. 


Couvercles. — Les couvercles sont nécessaires pour éviter le rayonne- 

ment, cause non seulement de surfusions, parfois, mais aussi de très 

» grandes irrégularités dans les courbes de refroidissement, entraînant 

F des paliers de fusion perturbés et sans aucune 
reproductibilité. 

Nous avons constaté le cas lorsque nous avons 
entrepris l'étude des chromates. Lors des pre- 
mières mesurés, nous avons en effet obtenu des 
courbes cahotiques, inexplicables. Tout est 
cependant redevenu normal, lorsque nous en 
sommes arrivée à couvrir d’abondance le creu- 
sel: 

Les couvercles donc, dont le rôle est excessi- 

Fig. 4. vement important, sont en alumine frittée. 
Hs sont percés d’une boutonnière centrale 
» Servant à l'introduction et à l'agitation du thermocouple de même qu’à 
l’adjonction du corps dissous (fig. 4). ne 
Leur épaisseur est de 6 à 8 cm (en deux ou trois éléments). 


F 


‘ 


“  Protège-couple. — L'épaisseur considérable des couvercles nécessite 
- l’utilisation d’un protège-couple dont la gaine est d’une longueur assez 


J 
: 
. 
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Sen tas 


importante, de l’ordre de 250 mm. Comme le creuset, cette gaine est en» 


platine recouvert de rhodium. 


Agitation. — La grande longueur de la canne pyrométrique nécessite 
l’utilisation d’une agitation par excentrique d'amplitude réglable. Ce 
mode d’agitation nous a paru le meilleur, car il permet de mesurer la 
température moyenne, résultant des différents niveaux du bain. 


Régularité de l'agitation. — Notons l'importance primordiale de l'agi- 


tation, pour l'obtention de bonnes courbes de refroidissement. Elle doit, 


en effet, être adaptée à l’ëndividualité de chaque sel, et être d'autant 
plus intense que la chaleur spécifique de celui-ci est plus faible. Elle 


doit être aussi, Aaintenue absolument régulière, toute perturbation, 


même minime, conduisant à l'obtention de points aberrants, dans less 


courbes de refroidissement. 


Constance des réchauffements et refroidissements successifs. — Mention- 


nons encore l'obligation stricte d'opérer toujours dans des conditions 
identiques de réchauffement et de refroidissement. 


Aussi, si l’on veut pouvoir agir systématiquement en ce sens, en évi-… 


tant tout tâtonnement dans le réglage du rhéostat de chauffe, un four à 
enceinte extérieure maintenue constante, à l’aide d’une circulation d’eau 
froide dans un serpentin, par exemple, facilite les opérations. 


Dispositif de mesure des températures. 


Il comporte essentiellement : 


a) le couple thermo-électrique inclus dans une gaine protectrice, en platine 
recouvert de rhodium, comme déjà mentionné. 


Ce thermocouple est en platine-platine rhodié Le Chatelier, Z 5/10. 


Il est isolé par des perles bifilaires en alumine frittée. - 


b) le système potentiométrique permettant de compenser à chaque 


instant la force électromotrice inconnue par une force électromotrice 
connue. 


En pratique cependant, comme nous travaillons en milieu très dilué, 


il est possible pour une valeur potentiométrique donnée et constante, de 


_ constater les différences de position du spot sur l'échelle, -avant et après . 


Jintroduction du corps dissous. Si donc on a eu soin d’étalonner le 
montage, on peut traduire la température de fusion en fonction des 
variations du spot sur la règle. 

Nous n entrerons pas davantage dans le détail du matériel ni de la 
technique, ceux-ci ayant été décrits soigneusement par Zarzycki (42). 


l 
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DEUXIÈME PARTIE 


CONDUITE DU TRAVAIL 


CHAPITRE V 


Solvant. — Nous nous sommes assurée avant toute chose que les sels 
étudiés étaient valables en tant que solvants cryométriques, c’est-à dire 
notamment : 


a) qu'ils étaient stables, thermiquement et chimiquement, et non 
volatils à leur température de fusion ; 
» b) que leur palier de fusion était net et reproductible ; 
c) que l’adjonction de solutés, choisis, ne modifiait pas ces pro- 
priétés ; 
d) qu'il n’y avait pas formation de cristaux mixtes entre le soluté et 
le solvant. 


Ce fait est très important, en particulier, pour les sulfates, qui don- 
nent, comme nous l'avons constaté, de nombreux cristaux mixtes avec 
les composés les plus divers. Il est à noter, cependant, qu'ils en don- 
naient le moins, ou pas, avec les fluorures, et c'est ce qui a guidé le 
choix du corps dissous dans cette étude (ainsi que nous l’avons déjà 


noté). 


Erreur expérimentale. — Ces fluorures ainsi, non seulement ne 
donnent pas de cristaux mixtes, mais donnent des courbes cryométri- 
ques de Raoult pratiquement horizontales. 

Ceci est capital, puisque, dans une zone de haute dilution, presque 
imite, mais finie, la dépression thermique molaire est alors pratique- 
ment égale à la dépression thermique molaire limite. On obtient ainsi 
avec une bonne précision la chaleur de fusion, la seule erreur théorique 
‘étant le désaccord, entre la courbe traduisant l’idéalité, et l'horizontale 
‘de Raoult, désaccord qui, dans des zones de haute dilution, est le plus 
‘souvent inférieur à l’erreur expérimentale, comme nous le verrons plus 


loin. 
_ Ainsi, nous pouvons écrire : 
à : TM, 
L;=lim. cv: A . 
F nm m—=O 
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Nous noterons d’ailleurs, que, si la valeur précédente était dépassée, 
la chaleur de fusion serait encore diminuée, c’est-à dire que, si cette 
valeur augmentait encore pour une certaine autre substance dissoute, la 
chaleur de fusion ne pourrait que s’abaisser en conséquence, donc nous 
éloigner davantage du critère entropique. 148 

Autrement dit, la chaleur de fusion la plus petite est toujours va 
plus exacte, puisque la dépression thermique molaire limite est, 
maximum, lorsque ne se forment pas de cristaux mixtes. 


LONPFPT 


" 


diet ae Lomé ah im 


Soluté. — Cependant, nous ne nous sommes pas bornée à l'emploi 
des seuls fluorures comme corps dissous. 

Nous avons contrôlé dans beaucoup de cas les résultats qu'ils nous 
fournissaient par l’utilisation d’autres substances dissoutes. 

Ainsi, pour le sulfate de sodium par exemple, les trois corps dissous 
successivement étudiés nous ont donné, à même molarité et compte 
tenu du nombre de particules étrangères au solvant : 


use nier Ne de, dre 1 


tuile 


a) la même dépression thermique limite pour le fluorure de sodium : 
et le sulfate de cæsium ; | 
b) une dépression moindre pour NaClI. : 


Nous en avons conclu que le système Na, SO, — NaCI donnait des cris- 
taux mixtes, et donc pensé, que la chaleur de fusion de Na, SO, devait 
être calculée d’après les valeurs obtenues avec le fluorure de sodium et 


confirmées avec le sulfate de cæsium. F 
CHAPITRE VI 
Reproductibilité. — Nous mentionnerons, que pour certains sels 


nous avons eu des reproductibilités très bonnes. Ainsi, par exemple, le. 
fluorure de sodium donne des courbes reproductibles, en général, au 
millimètre. Il en est de même pour les sultates de sodium et de potas- 


sium, notamment, lorsque, bien entendu, n’interviennent pas de surfu- 
sions. 


Avec d’autres sels, par contre, la reproductibilité n’est pas aussi satis- 
faisante, quelque précaution que l’on puisse prendre pour opérer dans 
des conditions de refroidissement et de réchauffement rigoureusement 
identiques. 


L 
L 


Dans ce cas, et c’est celui des tungstates, particulièrement, et aussi 
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des chromates, nos résultats sont ceux de plusieurs séries de détermi- 
nations dont nous avons pris la valeur moyenne. 


S'urfusion. — Soulignons enfin, qu'il est des sels, dont il est extrême- 
ment difficile, et même impossible, d'éliminer la surfusion d’une façon 
héfinitive. 

On ne connaît pas d’ailleurs de moyen systématique d’une absolue 
efficacité, quand il s'agit d'empêcher ce phénomène de surfusion. 

- Chaque sel a, ici aussi, son comportement propre, résultant de son 
individualité. 


Certains sels ne surfusionnent plus, à peu près à coup sûr : 


— soit parce qu’une série de réchauffements et de refroidissements 
successifs les a « fatigués » ; 


» — soit parce qu'ils ont reçu un soluté. 


D'autres, au contraire — et nous nous sommes trouvée la plupart 

du temps dans ce cas — se comportent d’une façon absolument opposée : 
surfusion absente au départ, mais apparaissant dès la deuxième ou troi- 
ième mesure, souvent beaucoup plus fréquente et accusée dans la solu- : 
lion que dans le solvant pur, d’un caractère plus ou moins constant et 
irréductible. On conçoit, dans ces conditions-là, combien il peut être 
difficile de faire des mesures. Avec les sels de lithium que nous avons 
èssayé d'étudier, puisqu'ils s’inscrivaient normalement dans notre pro- 
#ramme d’investigations, nous avons obtenu des surfusions absolument 
spectaculaires et répétées (Ceci, exception faite pour le sulfate de 
lithium, toutefois). 
. C’est ainsi que le molybdate de lithium, en particulier, nous a donné 
(ét sans que nous puissivns remédier à cela en quoi que ce soit) des sur- 
fusions de plus de 1 500 mm d'échelle galvanométrique, ce qui corres- 
bond à une cinquantaine de degrés approximativement. 


_ Le tungstate de lithium a surfusionné aussi de façon très impor- 
tante. 


Nous n'avons pas eu ainsi la possibilité d'étudier ces deux sels, par 
iotre méthode cryométrique, ce qui est regrettable. 

- On voit ici combien la surfusion est un phénomène qui se prête mal 
| tout examen systématique, puisque, d’autres sels de lithium (verres au 
ithium) sont réputés pour l'instabilité de leur état vitreux, et, puisque, 
e métaborate de lithium cristallisant bien, a permis à Zarzycki d’explo- 
‘er les solutions dans ce sel. 
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TROISIÈME PARTIE 


CHAPITRE VII 


Traduction graphique 
des résultats expérimentaux obtenus. 


Ces résultats expérimentaux nous ont permis de tracer, en fonction. 
. At 2 en 
de m, les courbes d’abaissements molaires (a), pour chaque sel étudié.» 


; à: s 
Ces courbes sont représentées par les figures 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11. 


At 
El 


20 
Ë 
Cs, Sa, 
° à 
Por ee 
& = sa | KF 
_ 2 ————— 
SES EAU. KE 
Na CP 
0 LES 3 PAPE PR Et | 
2 6 8 10 0 Le = à : à Fe > * 
m x 102 ? See 
Fig. 5. — Cryométrie Fig. 6. __ Cryométrie 


dans le sulfate de sodium. dans le sulfate de potassium. 


Comme nous pouvons le constater, ces courbes (à l'exception de AgCIS 
et AgBr dans Ag:S0,) sont toutes pratiquement des horizontales “ 
dans la zone de molarité étudiée. 1 

Ainsi, dans cette zone de molarité expérimentale, et pour une mola-* 
rité quelconque finie, la dépression thermique molaire se trouve être j 
pratiquement égale à la dépression thermique molaire limite obtenue. 
pour » — 0. Il s'ensuit comme déjà dit que l’extrapolation à la limite” 
est très aisée. Ë 

Considérons par ailleurs l’une quelconque de ces courbes de Raoult. 
Représentons-la par l'horizontale ab (fig. 12). En réalité, nous le savons, 
la courbe théorique s’abaisse légèrement et devrait plus exactement être. 
figurée par la courbe ac. Toutefois, dans le cas qui nous occupe, cela: 
n'a pas d'importance pratique. En effet, si nous traçons avec Zar- 
zycki (41) la courbe enveloppe d’erreurs de ces courbes, nous consta- 


Ju den x: mn SÉRIE 


CNE Le 
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Na, So, dans Cs, So, 
CÉ, Sos'däns LE? Sos = 


200 } Na F dans Cs,So, 
en fonction du temps 


HELD ET et AU mule re 


7. — Cryométrie dans les sulfates de lithium et de cæsium. 
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Fig. 9. : anis. do 
Cryométrie dans les chromates. Cryométrie dans les molybda 


x … 


tons aussitôt qu’elle englobe l'écart compris entre a&b et ac, jusqu'à u 
certaine valeur <’ de m. Il en résulte, évidemment, que Be 


%, 


KF | K2 Wa DEUST 
[Na Bret Na F| Nas Woy É 
——— 8 ———@ ——— 


Na CRINa2 Wo4, op 


Fig, 
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n’a de sens que dans la zone molaire ££/, la valeur 2’ étant définie par 
une molarité telle que l’écart entre la courbe idéale et l'horizontale est 
plus petite que l’erreur expérimentale. La valeur £ étant, elle, définie 
par le fait que l'erreur relative devient trop importante en deçà de cette 
valeur, au voisinage de la limite. Il demeure donc que la zone ££', où 
Fhorizontalité représente pratiquement l’idéalité, est la seule exploitable 
pour nous. 


si 


m x 102 


= re ; At 
Connaissant ainsi la valeur maximum de G _ , pour chacun des 


» sels étudiés, nous en déduisons aisément sa constance cryométriqueK : 


; At 
lim. DA a, 
K€" 


ÿ 


v, étant le nombre de particules étrangères au solvant, selon le théo- 
rème de Stôrtenbeker. 
- La constante cryométrique obtenue, il est facile de calculer la cha- 
- leur de fusion, d'après la formule de Van’t Hoff déjà citée. 
» Les chaleurs de fusion auxquelles nous sommes de la sorte parvenue 
et leurs divers paramètres ont été groupés dans le tableau IT, ci-après. 


is 
ss 
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CHAPITRE VIII 


Résultats généraux des chaleurs de fusion 


Tagzeau II 


et de leurs divers paramètres. 


Tableau général des données thermodynamiques de fusion. 


ë : : UE Termè Formes 
Corps TAPER NE EE) Sf = 3 Sf coxectif cristallines 
Sulfates : 
DRE rUxSO M Lee So 2, 0,7 LE Monoclinique 
orthorhombique 
| cubique 
N 1 156 5 020 4,3 1,4 10 Nombreuses 
ee T 341 8 320 6,2 22 0,9 Orthorhombique 
: hexagonale 
Cs TODPT 9 580 Tes 2,5 0,5 Rhomboédrique 
hexagonale 
Ag 932 2 850 3:05 1,0 2,0 Orthorhombique 
hexagonale 
Chromates 
Na. 1 055 6 200 5,87 1,95 1,05 
K. 1 245 8 800 7305 2,35 0,65 « en B à 673°C 
Molybdates 
Na A ESC NT 959 4 600 4,8 1,6 1,4 4 modifications 
LEE 1 164 | 1o 800 9,27 3:09 |—0,09 cristallines 
Tungstates 
ss 966 7 600 7,86 2,6 0,4 Polymorphe 
$ I 193 | 10 600 | 8,88 2,96 0,04 Idem 


() Ly est exprimé 


en calories/molécule. 


+ arm 
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CHAPITRE IX 
Variation de » en fonction de la nature du métal. 


1° Sulfates alcalins. — Des chaleurs de fusion ont été données pour 
les sulfates de sodium, de potassium et de lithium. 

Nous les avons citées, pour le sulfate de sodium, au début de cet 
exposé. 

La chaleur de fusion molaire du sulfate de potassium, déterminée 
par C. Howard Shomate and B. F. Naylor (39) est de 8 760 calories 
à x 342° K. Elle est donc en accord, aux erreurs d'expérience près, avec 

celle que nous avons obtenue (cf. tableau IT) dont la valeur est, rappe- 

pelons-le, de 8 320 calories à 1 341° K. 

” Par ailleurs, N. K. Woskresenkaya and E. I. Banashek (4o) ont 
donné pour valeur de la chaleur de fusion du sulfate de.lithium : 

1 833 cal/mol à 1133° K, valeur inférieure à celle que nous avons trou- 

vée et qui est, comme nous l'avons déjà indiqué (tableau Il), de 

2 370 cal/mol à 1 130° K. 


Il se dégage ainsi, de cet ensemble de données, et ceci, quel que 
soit Le sel considéré, que nous sommes en présence d'un groupe 
d'électrolytes forts ne vérifiant pas le critère entropique, et nous 
pouvons d'ores et déjà remarquer (tableau IT) que la valeur de v est 
d'autant plus élevée que le rayon GAmoNIQUE est plus grand. C'est 


TaBzeaAu III 


Variation de v en fonction du rayon cationique. 


Rayon 
Sel ionique y 
À 
LiSO4 0,73 0,7 
NaSOuE 0,98 Le 
AgS04 1,13 ro) 
K:S04 1,33 251 
Cs2804 1,65 2,5 
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dites 


sh 


dire encore que le facteur correctif diminue en importance avec l'aug- 


mentation de ce rayon. EE 

Nous voyons que si le critère n’est absolument pas vérifié par les pre- 
miers termes, il l’est presque par contre par le sulfate de cæsium. 

Indépendamment de toute théorie que nous considérerons ultérieure- 
ment, nous pouvons noter là, un premier fait intéressant. 

Notons incidemment que le sulfate d'argent donne une valeur de v 
inférieure à celle que pourrait laisser présager le rayon cationique 
de Ag, mais, le caractère de la liaison de Ag:S0, n'est pas purement 
ionique, Âg n’est pas un métal alcalin. 


20 Chromates, molybdates, tungstates. — Nous rappelons, dans le 
tableau ci-après, les valeurs de v obtenues pour chacun de ces sels. 


Tagzeau IV 


Chromates, molybdates, tunsgtates : 
variation de y en fonction de la nature du cation. 


| | 
| | Valeur de v | 
Anion | = 
| Na K 

|-- 
ChromalE Es RER 1,95 aa 
Molybdate 1.002 1,6 3:09 
Tungstate. 2,6 2,96 PA 


a) Chromates. — Nous voyons ici une augmentation de la valeur de v, 
du sodium au potassium, pouvant laisser présager avec vraisem- 
blance, par extrapolation, une possible obéissance au critère pour le 
chromate de cæsium. Nous n’avons pu étudier le chromate de lithium, 
le seul échantillon que nous possédions s'étant révélé thermiquement 
instable et donnant de toute façon des surfusions rendant toute investi- 
gation cryométrique impossible. 


b) Molybdates. — La détermination des chaleurs de fusion des molyb- 
dates avait été effectuée par de précédents auteurs (32) par exploita- 


tion des diagrammes thermiques de O. Schmitz, Dumont et Albert 
Weeg (38). 


nd at à ml 
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Les résultats obtenus avaient été les suivants : 


: A | & Ls pu 
Substance Tf (°K) L/ SR VS 
| | | 
EasMoOL .T, 973 II 7 
si du os 975 400 TT} 3:9 
MAEMOOE 7 965 4 600 4,5 1,5 
DS M0O,. mn Le ART II 500 9,6 2e 
HbeMo0:. 7 DS". I 231 II 000 9 a 
MS MoO eee I 209 13 200 10,8 PRE O 
| 
L 


La méthode utilisée cependant, où le corps en étude est dissous, ne 
pouvait fournir qu’un ordre de grandeur, aussi ayvons-nous jugé néces- 
saire de reconsidérer ces valeurs par une méthode plus précise, la cryo- 
métrie. 

Le molybate de lithium nous ayant donné systématiquement de très 
importantes surfusions (comme déjà signalé) rendant son étude impos- 
- sible, du moins avec l'échantillon que nous possédions, nos résultats 

qui se rapportent aux sels de sodium et de potassium sont en accord 
avec ceux déjà obtenus par Mlle Jaeger (25). 
…—. Nous retrouvons en effet, comme cet auteur, cette remarquable « ano- 
malie » du molybdate de sodium, révélant une faible valeur, tout à fait 
- inattendue, de son entropie de fusion, tandis que le molybdate de potas- 
sium vérifie très bien le critère. Cette faible valeur n’a encore été, à 
. l'heure actuelle, expliquée par aucune théorie valable. 
Comme, cependant, seul le molybdate de sodium paraît posséder des 
formes allotropiques, il est peut être possible de penser à l'existence 
» d'un rapport entre l’entropie de transformation et l’entropie de fusion, 
» ces deux faits expérimentaux, distincts, apparemment. Ge n’est évidem- 
9 ment qu’une hypothèse. 
Il y a là, néanmoins, un phénomène qui nous semble intéressant, peut- 
- être même capital, et qui doit nous inciter à rechercher le mécanisme 
de la fusion, chez ces types de sels à anion complexe, et ceci, en fonction 
même du passé thermique du cristal. 


aus 


' c) Tungstates. — Nous voyons que le tungstate de potassium avec 
y — 2,96, vérifie pratiquement le critère. 

Ici encore, on peut noter une augmentation de la valeur de v, de l’ion 

* sodium (v—2,6) à l'ion potassium, augmentation d’ailleurs assez 

» faible. En ce qui concerne le tungstate de lithium nons ferons la même 

remarque que pour le molybdate de Bthium. 


RER Lt É CET SES 4 
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CHAPITRE X 


Coupure de l’anion complexe. 


Son importance.— Les résultats inattendus obtenus (désobéissance 
au critère entropique) peuvent être expliqués, pour un sel alcalin (par- 
faitement ionisé a priori) et l’anion complexe n'étant pas coupé (ainsi 
que l’a montré la théorie de Mme Geneviève Darmois et Georges 
Petit (11)), par une variation des énergies des divers vibrateurs lors du 
passage de la phase solide à la phase liquide. 


Théorie de la coupure de l’anion complexe. — Rappelons que 
l’entropie de fusion, à la température de fusion, peut se traduire par la 
relation : 


3 S— Log (AB?) + v. 
Cela signifie que pour ABî— 1 le critère est vérifié. 


° 
a) Cas d'un anion complexe non clivé : à — 0. — Lorsque l’anion 
complexe n'est pas coupé, à, qui représente une dénaturation, par … 
dissociation, du liquide théorique en liquide réel est égal à o. En . 
d’autres termes, il n'intervient pas, puisque les particules du liquide et 
celles de cristal sont identiques. 

B° est de ce fait égal à 1. 

Seul, intervient donc, À, qui est, rappelons-le, une fonction caracté- : 
ristique des variations d'énergie du cristal vers le liquide, lors de la 
fusion, ce liquide étant un liquide théorique, formé des mêmes 
particules que le cristal, et où, par conséquent, 5 n'entre pas en 
Jeu. 

Pour une obéissance au critère, on a ainsi : 


Ar 
Une non-obéissance au critère signifie donc : 
AZI 


ce qui implique que les énergies de rotation, vibration, etc., sont alors 
différentes dans les deux phases. 


b) Cas d’un anion complexe clivé : à 0. — Nous avons alors deux 
inconnues. Le problème est alors indéterminé. Nous admettons ici que 
ce cas ne se rencontre pas : 
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1) B, qui n’est plus maintenant égal à 1 ; 


2) À, comme précédemment, lorsque la valeur théorique du critère 
demeure non respectée. 


Le problème sera donc indéterminé, sauf peut-être dans le cas, où, 
pour une faible coupure de l’anion, nous pourrions admettre que à serait 
petit, et n'interviendrait de la sorte que très peu. 


Détection de la coupure de l’anion complexe. — On peut suppo- 
ser que celle-ci, pour le sel pur fondu, peut se révéler par la coupure 
de ce sel, lorsque ce dernier est, non plus fondu à l’état pur, mais dis- 
sous, dans un solvant, ne possédant avec lui, aucune particule com- 
mune, ne formant pas de composé défini, et ceci, dans un milieu fusi- 

- ble à une température égale ou supérieure à la température de fusion 
de la substance pure en étude. Car, comme G. Petit le pense, et cect 
en accord avec la valeur finite de la constante de Guldberg et 
Waage, il est sans doute possible de postuler qu’une particule don- 
née par une substance dissoute existe de la même façon, lorsque la 
substance est, non plus dissoute, mais fondue, à l'état pur, et par- 
ticulièrement, lorsque sa température de fusion est égale-ou infé- 
rieure à celle du milieu où elle est mise en solution. 


Résultats de la coupure. — Anion (S0,)=. — Dans le fluorure 
de sodium utilisé comme solvant et dont le point de fusion est de 
1 2680 K, l’anion (SO,)- ne se coupe pas. On peut donc penser qu’il 
en est de même dans un sulfate fondu. 

Ce résultat est d’ailleurs en accord avec l'acidité élevée de l'acide 
sulfurique. 


Anion (CrO,)=. — Nous avons trouvé, pour l’anion chromique, une 
valeur limite voisine de 1,4, par étude cryométrique du chromate de 
potassium (P. F. 1 245° K) dans le fluorure de sodium. 

Ainsi, le raisonnement précédent s'appliquant, cet anion serait fai- 

» blement clivé à l’état pur fondu. 


Anions (MoO,)= (WO,)=. — Mergault (29) dans la cryolithe (P.F. 
1 293° K) et Harrison (23) dans le chlorure de sodium (P. F. 10739 K) 
- ont montré que l’anion tungstique était clivé, vraisemblablement selon 
l’équation : 
(WO,} — WO; + OZ. 
Harrison a également trouvé qu'il en était de même pour l’anion 


- molybdique. 


Traduction de la variation de » en fonction de l’anion. — Pour 
un anion donné nous avons vu les variations de v en fonction de la 
nature du cation. Nous allons maintenant mettre en évidence dans le 
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tableau suivant (tableau V), les valeurs de » en fonction de l’anion, 
pour un métal déterminé. 


TagceaAu V 


Variation de » en fonction de l’anton. 


= 
Valeur de v 
Cation , 

(80) = | (C0) = | {Mo0,)= (WO,)= 
SodIUTD ES ER Re | 1,95 | 136 2,6 
PO tas AMEN 2, | 2500 | 3:09 2,96 

| 
CHAPITRE XI 


Traduction théorique des résultats obtenus. 


Nous constatons que (molybdate de sodium excepté) la valeur de v 
croît des sulfates aux tungstates (aux erreurs d'expérience près on 
pourra sans doute admettre l'égalité de v, pour le molybdate et le 
tungstate de potassium). 


sms dut à 


Fig, 13. — Structure du sulfate de potassium. 


Fi: r : 
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Nous avons vu d'autre part (tableau III) que la valeur de v croît éga- 
lement du sulfate de lithium au sulfate de cæsium. 

Si nous examinons la structure cristalline d’un sulfate alcalin, celui 
de potassium par exemple, nous constatons que sa maille élémentaire 
correspond à la représentation de la figure 13. 

L'architecture cristalline de ce sel, de type général A,BX, (comme 
tous les sels auxquels nous nous sommes intéressée dans cet exposé) 
est donc, non seulement déterminée par les dimensions du cation À 
(ici, le potassium) mais aussi encore par les groupements BX,; où B 
représente l'atome métallique central (le soufre dans le cas présent). 

Comme nous pouvons le voir, ces groupements BX, sont à disposi- 
tion tétraédrique, d’arrangement très régulier. Cette structure se 
retrouve dans les perchlorates, permanganates, chromates, dont le 
numéro atomique des atomes centraux est voisin. 

Lorsque, par suite de l'accroissement de la valeur de ce nombre ato- 
mique, nous passons aux molybdates, periodates, tungstates, la symé- 

trie de ces groupements tétraédriques, BX,, est rompue, et les tétraèdres 
» se trouvent déformés, aplatis. 

Si nous admettons la non-coupure ou la faible coupure de l’anion 

complexe BX,, la désobéissance au critère peut s'expliquer, par un 
-« empêchement » dans la libre vibration-libration des tétraèdres dans 
le cristal, et leur libération dans le liquide. 

Cette variation des énergies cinétiques lors de la fusion irait en crois- 
sant du sulfate de cæsium au sulfate de lithium, car l'ion cæsium, 
plus volumineux, déterminerait par « écartement » des tétraèdres, une 
plus grande liberté de ceux-ci, d’où, la meilleure obéissance au critère 
obtenue. 

Le critère donne donc une traduction énergétique de la libération des 
»tétraèdres anioniques volumineux lors de la débâcle cristalline. 


L 


CONCLUSION 


* En résumé, nous pouvons donc dire que la valeur de y s'approche 
d'autant plus de la valeur théorique que : 
» a) le métal possède un plus grand diamètre. 
 b) l’atome central de l'ion complexe possède, lui aussi, une plus 
“orande masse atomique (exception faite, nous l'avons dit, pour le 
molybdate de sodium). ee 

Nous signalerons par ailleurs (comme nous l'avons déjà fait à propos 
encore du molybdate de sodium) que la plupart des sels ayant fait l'ob- 
jet de cette étude présentent, avant la fusion, une ou plusieurs formes 
allotropiques (tableau II). Transformations allotropiques d’une part, 
|_ passage de la phase solide à la phase liquide, d'autre part, sont-ils 
deux phénomènes coopératifs, l’entropie de conversion n étant en 
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somme qu'une entropie de « pré-fusion » ? et l'énergie de fusion ne 
représentant qu’un aspect de l'énergie globale, mise en jeu, pour la 
formation des « lacunes » de fusion ? 

Comme nous pouvons le voir, bien des études sans doute restent 
encore à faire, pour parvenir à élucider le mécanisme complexe de la 
fusion. Cependant, la recherche systématique de données thermodyna- 
miques, dont quelques-unes ont été déterminées par ce travail, leur 
confrontation avec les données de la cristallochimie, doivent permettre 
de serrer de plus en plus près l’ensemble du processus énergétique 
qui, par rupture de l’ordre du cristal au profit du désordre du liquide; 
aboutit à la fusion. 
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ConxcLusION. 


INTRODUCTION 


Mis en service en 1938 sous la Direction de M. le Professeur Joliot, 
le cyclotron du Collège de France a d’abord été exclusivement utilisé à 
la fabrication d'éléments radioactifs. La mise en service de Zoé en 1948, 
suivie de celle de différentes piles, a considérablement réduit ce domaine 
d'utilisation. 

Parallèlement, le perfectionnement des détecteurs de particules et de 
rayonnements permettant une mesure précise de leur intensité et de 
leur énergie ouvrait la possibilité d'utiliser le faisceau à des expériences 
de spectroscopie nucléaire. 

En vue de satisfaire à cette utilisation, nous avons construit un ensem- 
ble d'appareils permettant l'extraction du faisceau hors de l’enceinte de 
protection du cyclotron, son analyse au moyen d’un électroaimant, son 
utilisation dans des chambres à réactions comportant des compteurs où 
des plaques nucléaires. 

Nous avons ensuite utilisé le faisceau de particules « focalisé dont 
l'énergie est égale à 11,3H0,3 MeV pour réaliser des expériences 
d’excitation coulombienne. Nous avons choisi le tantale pour tester nos 
appareils ; puis nous avons étudié les réactions avec une cible de A 


æ 
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et des cibles de platine et de plomb comportant le mélange isotopique 
- naturel. : 
- Ces expériences, en dehors de leur intérêt intrinsèque, ont permis de 
mieux connaître les possibilités offertes par le cyclotron et de préciser 
» les perfectionnements les plus utiles en vue d'améliorer encore l'emploi 
- du faisceau sorti. 


C CHAPITRE PREMIER 


Caractéristiques d’utilisation du cyclotron. 


Le cyclotron dont nous présentons le schéma d'installation dans la 
- figure 1 permet l’accélération de deutons et de particules « dont les 
- faisceaux peuvent être utilisés comme suit : 


DOI 


Cyclotron mur à | mètre 


LL Cuves l À > DOME 
LL je  E pe 
Z Protection Et lentilles 


= — lalentisseur 


b- 


RON : 


ANS PEACE RS EE 


\ 


AE 
2 
>. E / 
2 mo ee eg 
> 


rt, 
z aimant data Z 
Z Ù 4 


pilier Pilier — chelle #0 
Fig. 1. — Schéma d'installation du cyclotron. 
En faisceau interne. — Soit en plaçant le corps à irradier sur une sonde 


? refroidie auquel cas on peut utiliser des énergies qui varient avec la 
, #4 LA Ls 
_ position de la sonde sur le rayon de la chambre d'accélération. 
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— Soit en plaçant la cible après le déflecteur avant la fenêtre de sor 
tie de la chambre auquel cas on obtient l'énergie maxima pour Îe 
faisceau incident. 


En faisceau externe. — Les particules sortent de la chambre au travers 
d’une fenêtre constituée par une feuille d'aluminium de 120 mm de 
Jarge, 15 mm de haut et de 20 y d'épaisseur, maintenue à l’intérieur 
par une grille de laiton. Après déflection, le faisceau de deutons dont 
l'énergie moyenne est de 6,3 MeV a une intensité variant avec les 
réglages internes entre 2 WA et 10 uA. Le faisceau sorti représente 
environ 60 p. 100 du faisceau déflecté. 

On observe, en plaçant un court instant un papier au citrale sur là 
fenêtre de sortie, que le faisceau de deutons la couvre presque entière: 
ment mais qu'il présente une zone d'intensité maxima ayant environ 
Lo mm de large et 5 mm de haut dans sa partie centrale (fig. 2 a). 


_\bsorption par la grille RE | 
SIISSSSSIS NN SSKSKKKKSSS à ice . 
RNSSSSSSSSSS TT LE SSSR Empreinte du faisceau de deutons. 


N Fig. 2b, 
Empreinte du faisceau d’«. 


Lo) 


Le faisceau des particules « déflectées d’énergie moyenne de 12,6 MeY 
est beaucoup moins intense à cause du type ancien de la source d'ions 
utilisée (environ 0,1 mA). Deplus, sa concentration est nettement moins 
satisfaisante (fig. 2 b). . 

On peut également utiliser les neutrons rapides produits soit sur uné 
cible de ;Be soit une cible de Li placées devant la fenêtre de sortie el 


provenant des réactions : $ 
a) iBe + {D —"B + n + 4,2 MeV; 
b) 31 + ?D — ÎBe + n + 14,55 MeV. : 


Pour des deutons de 6,3 MeV les énergies des neutrons sont de 
8,5 MeV pour a) et de 17,28 MeV pour b) dans le système du centre dt 
masse. Dans le système du laboratoire les énergies maxima sont res 
pe:tivement de 10,48 MeV pour a) et 20,53 MeV pour b. 1 
Ralentis dans la paraffine, ces neutrons peuvent être utilisés pour des 
irradiations en neutrons lents. 4 

P. Savel (32) a déterminé l’équivalence du cyclotron en radium: 
béryllium pour la production de neutrons rapides ou de neutrons lents 
Il a trouvé 600 et 650 g/uA pour les neutrons lents en ce qui concernt 


L 

» 

E 

+ L 

 ! :5 


FAISCEAU DU CYCLOTRON DU COLLÈGE DE FRANCE IODI 


nn - 
D 
va 
2 
Ç 
 * 


4 


vies réactions a) et b), 4to et 1 925 g/uA pour les neutrons rapides et 
“les mêmes réactions. 

… L'utilisation des faisceaux de particules + et de deutons pour l'étude 
directe de réactions nucléaires se heurtait à de sérieuses difficultés. 

“a 

…_ 1) La mauvaise géométrie du faisceau et sa grande largeur d'énergie 
nécessitent une focalisation pour utiliser le maximum d'intensité suivie 
“d'une analyse pour obtenir des particules d'énergie définie. 

4 2) À moins de se limiter à l’utilisation de plaques nucléaires les expé- 
riences sont irréalisables à l’intérieur de l'enceinte de protection du 
“cyclotron : 


e 


"A 


… — d’une part le fond de rayonnement parasite est considérable ; 

4 — d'autre part la H. F. rayonnée par la boucle d'alimentation externe 
% dees rend impossible l’utilisation d'appareils électroniques. 

- 3) L’exiguité des locaux présente de sérieux inconvénients pour la 
“disposition des appareils. 

- L) Les réglages du cyclotron sont difficilement repérables. Dans ces 
“conditions il est difficile de se replacer exactement dans les mêmes 
“caractéristiques de fonctionnement après un remontage dû à un acci- 
“dent dans la chambre. 


A 


CHAPITRE II 


Étude du faisceau de deutons. 


» Il était nécessaire de bien connaître les propriétés géométriques et 
énergétiques du faisceau afin de mieux déterminer les caractéristiques 


TA Dispositif utilisé. — Nous avons fait réaliser un dispositif très . 
Simple permettant ces déterminations (fig. 3) et comportant essentielle- 


» _ une pièce intermédiaire, pour le raccordement au cyclotron, pos- 
Sédant un axe de rotation (R) ; 

“ —_ un obturateur (O) avec une fente de largeur variable et de posi- 
tion repérable ; 

- — un tube Ty) de 102 cm de long possédant un orifice de pompage et 
reposant à son extrémité sur une table, par l'intermédiaire d’une plaque 
de duralumin dont les bords étaient munis d’une crémaillère et d’une 
#raduation assurant des rotations mesurables autour de (R). 
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A l'extrémité de ce tube on avait la possibilité de placer un des tro 
dispositifs suivants : 

a) une plaque de plexiglas sur laquelle on avait réalisé un dépôt d 
willémite et collé à l'extérieur une bande graduée permettant de repéré 
l'impact du faisceau ; 

b) un dispositif de mesure de l'intensité ; 

c) un dispositif de mesure de l’énergie des particules. 


chambre 
du 3 xe de rotation (R) 
Cyc'otron Lr< : 


= 
sl || — obiuraieur (0) 


graduation B 


Fig. 3. — Dispositif d'étude du faisceau. » 


2.2. Étude de la géométrie du faisceau. — Ces expériences on 
été réalisées avec le faisceau de deutons qui se trouvait être de 7 LA 
le dispositif a). 

L'obturateur comportait une fente de 2,5 mm de large et 20 mm d 
haut. Cette fente se trouvait placée dans le champ de fuite dont not 
avions relevé la distribution spatiale à partir de la chambre (fig. 4). 

Nous avons alors déplacé l’extrémité du tube en partant de la pos 
tion la plus rapprochée de la culasse du cyclotron. Pour chacune de 
positions du tableau I, nous avons ajusté la fente de façon que l’impa 
du faisceau se situe au centre de la plaque recouverte de willémite. ” 

Nous avons obtenu les résultats suivants : 


DATARÇRIETR 
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— l'empreinte du faisceau garde une largeur constante quelle que 
soit la position (20 mm +>2); 
 — ensupposantlestrajectoires rectilignes à partir de la fente nous trou- 
verions que la position de la source virtuelle se situerait à 142 © 146 cm 
de l'extrémité du tube lorsqu'on s'éloigne du cyclotron ; 
…_ — la hauteur de l’image reste constante et égale à 25 mm, une fente 
“de 10 mm de haut donne une image de hauteur égale. 


— Afin de ne tenir compte que des parties rectilignes des trajectoires à 
la sortie du champ de fuite, nous avons placé un disque comportant une 
fente centrale de 1: mm de large et 20 cm de haut à l’intérieur du tube 


, 

É À 
, <000 
; | 

| 2 3000 
; L 

À — 2000 
À 

é. 

(000 
> 


SEE Le 


CN TON BTE 
distance de la paroi dela chambre (cm) 


Fig. 4. — Champ de fuite du cyclotron. 


RSR REMOTE, 


70 cm de la plaque de willémite. Nous nous sommes mis dans les mêmes 
conditions que précédemment. 
£ Nous avons observé que : 


… —_ la largeur de l'empreinte qui est de 5 à 6 mm se déplace sur 
Pécran de willémite de la droite vers la gauche quand on s’écarte de 
l'aimant ; 

— les particules semblent issues d’une source dont la position varie 
de 132 à 136 cm de l’extrémité du tube ; 


— __ |a hauteur de l’image est inchangée. 


* Nous avons alors augmenté la largeur des fentes et l’ensemble des 
résultats a permis de conclure que : 


Ë 1° Les deutons semblent issus d’une source située à 134 cm +2 cm 
de l'extrémité du tube, c’est-à-dire à 4 cm +2 cm de la sortie de la 


Chambre. 
» 2° La largeur de la source virtuelle est de 7 mm + 1 mm, relative- 


ment à l’ensemble des positions du tableau I. 
30 Les trajectoires issues d’un même point font au maximum un angle 


de 1/30 de radian. 
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TaBLeAU Î 


Positions du tube T(1). 


| Repère Repère | x 
Position| sur la graduation A | sur la graduation B 
(mm) (mm) 
[1 57 35 
IT 50 59 | 
IF. A5 85 
IV. 40 IIS - 
Ve: 35 150 L 
NP. 30 183 : 
NET. | 25 213 
2.3. Répartition de l'intensité. — Nous avons utilisé le montage 


de la figure 5. Les grilles G, et G: placées devant la plaque collectrice 


en sont soigneusement isvlées. Nous nous sommes alors placés dans 
à 


nbéé matbs 


filtre = [solant 


Fig. 5. — Dispositif pour la mesure de l'intensité du faisceau. 


PTT 


chacune des positions du tableau I. Nous avons fait pour chacune dt 
ces positions une mesure simultanée de l'intensité recueillie sur la pla 
que mesurée au galvanomètre et une mesure de l'intensité du faisceat 
déflecté. 1 
= Nous avons alors étudié les variations du rapport D/T: 1] 


— D : déviation du galvanomètre en millimètres. 
— 1 : intensité du faisceau en LA. 


2.3-1. Influence de la tension déflectrice. — Le rapport D/I pré 
sente un maximum pour une certaine tension dans chacune des posi 
tions examinées. Ce maximum diminue quand on éloigue le tube de Ki 
culasse en même temps que la tension qui y correspond augmente. 


ex PR = = " à 
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3 
É > 
D. : à 4 
Nous avons rassemblé les résultats dans la figure 6. 
ET 
4 
É 5,2 I 
: su 
À 3. 
3 474 
F 4,6 
4 451 
4; 
z 4,3+ 
4e fe 
4: 
4 "1 
3; 
318 
37 
3,6 
3,5 
3,4 
3,3 
4,2 
311 
3 
2,9 
28 
2, 
2,6 
25 Er 


el 6e - 63 
tension deflectrice (Kw) 
Fig. 6. — Variations du rapport D/I. 
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-2.3-2. Influence de la pression du gaz à l’intérieur de la cham- 
bre. — Le rapport D/I est indépendant des variations de la pression du 
Saz, et des variations d'intensité qui en résultent. 

» Au cours de ces expériences la position géométrique de la chambre 
de tous les appareils du cyclotron est inchangée. 


… 2.1. Mesure de l'intensité. — Nous avons polarisé G; et G2 et 
ävons constaté que le rôle essentiel était tenu par la polarisation de Gi. 
Sans polarisation nous avons recueilli un faisceau de 0,20 sA sur la 
plaque, pour une fente de 2,5 mm de l’obturateur, le tube étant dans la 
position [II et pour 60 kV de tension déflectrice. 

Avec la polarisation de Gi = Vs, <— 100 V cette valeur tombe à 
,1/, LA et reste insensible à une diminution de V4; 30 p. 100 de la 
Valeur de l'intensité sans polarisation proviennent donc des électrons 


ärrachés. 


2.5. Détermination de l'énergie du faisceau. — Nous avons 
adapté à l'extrémité du tube le dispositif de la figure 7. Les deu- 
ons étaient diffusés à go° par une feuille d’or d'épaisseur © 5 pu 
pesant 9,28 mg/cm? inclinée à 45° sur leur trajectoire. Après diffusion 
bar la feuille ils pénétraient dans une plaque nucléaire Ilford C: de 
100 y inclinée à 5° sur leur trajectoire moyenne. Chaque plaque était 
irradiée pendant une vingtaine de minutes. 


- Nous avons établi une statistique portant sur 500 traces, après avoir 
enu compte des corrections dues aux erreurs suivantes : 
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diffuseur d'AU 


ecran de —>1 faisceau 


willemite 
diaphragmes 


Tube de sortie 


«Vanne d'obturation 


nucléaire 
Fig. 7. — Schéma du dispositif de mesure de l’énergie des deutons. 


— erreur sur l’étalonnage du microscope, 

— erreur due à la géométrie (défaut de parallélisme des traces), 

— erreur sur l’énergie perdue dans le choc, avec influence de la 
position lors de la traversée de la feuille. 


Nous avons utilisé la formule empirique donnée par Vigneron (41} 
qui précise le parcours en fonction de l'énergie. 

h— KE : K et À étant des constantes à défie au voisinage de 
l'énergie envisagée. 

Nous avons pris comme valeur du pouvoir d'arrêt de l’or celle don- 
née par Bethe—/,91 (8) pour des deutons de E-+ 6 MeV. 

Nous nous sommes placé dans les positions I et III pour des ten- 


tension deftectrice : 60 kv 55kv 


plaque I «— plaque I 


Position 


MOTORS 70 longueur des iraces 
tension. deflectrice  G6Dkv 55kv divisions micrometriques 


! 
Y + 


plaque I — — plaque 


Position IL 


80 65 70 longueur des traces 


Fig. 8 — Statistiques des parcours 
dans les plaques des deutons diffusés. 
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sions déflectrices de 55 et 6o kV. Ces deux positions correspondent à 
des distances de la fente de 18 mm dans la région la plus intense du 
aisceau. Les résultats sont rassemblés dans les figures 8 et le 
tableau I. . 


| Nous y observons que conformément aux prévisions théoriques : 


1° Pour chacune des deux positions le maximum de la réparti- 


2 TaBLeau Il 

*. 

4 Distribution des énergies. 

7 

| a l Fe 

É | Position Tensions 

| : 

DE - 60 kV 410 traces sur 500 sont dans la bande| 6,26 MeV Ho,19 

3 I 

7 55 kV [410 traces » 16,40 MeV Ho,16 
| | 
| 60 kV 426 traces sur 500 sont dans la bande| 6,16 MeV + 0,27 
III 
| 55 kV + |405' traces » 6,30 MeV Ho,19 


ion deflectrice. 

2° Pour une même tension l'énergie est plus élevée pour la position I 
que pour la position III, cette différence étant beaucoup plus sensible à 
tension plus élevée. 

» L'ensemble des résultats obtenus au cours de ces expériences nous 
montre qu'il est avant tout nécessaire de concentrer le faisceau, faute 
quoi on aurait à l'extrémité de T(1) une intensité d'environ 1,4 LA 
sur une surface de 50 cm? (20 X 2,5). | 

Les résultats consignés dans le tableau IT nous montrent alors que 
la dimension du faisceau utilisé et la tension déflectrice en déterminent 
les caractéristiques. Ainsi en prenant tout le faisceau couvrant les 
positions de I à III incluses, ce qui correspond pour l’image à l’extré- 
mité de T(1) aux dimensions indiquées ci-dessus, nous aurons : 


E, (60 kV) — 6,21 MeV + 0,3 MeV, 
E, (55 kV)— 6,35 MeV + 0,24 MeV. 


- La largeur d'énergie est environ de 5 p. 100. Ceci indique qu'on 
peut en analysant cette portion de faisceau concentré avec une résolu- 
ion inférieure à 1 p. 100 avoir la possibilité d'obtenir une intensité 
ale à environ 1/5 du faisceau concentré. 

Ceci nous a conduit à réaliser d’abord la concentration du fais- 
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CHAPITRE III 


Focalisation du faisceau. 


3.1 Étude de diverses possibilités. — Il existe de nombreuses 
solutions magnétiques et electriques pour focaliser un faisceau 
d'ions. 

En général, on (lispose d'une place suffisante pour réaliser une foca= 
lisation avec un prisme magnétique. 

Ce dispositif, outre l'avantage de sa simplicité, permet non seule- 
ment la focalisation, mais l'analyse du faisceau ; les prismes magné= 
tiques jouissent vis-à-vis des particules chargées des propriétés dispers 
sives des prismes optiques par rapport aux rayons lumineux auxquelles 
s'ajoutent les propriétés focalisatrices des lentilles. 

Plusieurs réalisations ont été faites dans ce sens (13) (18) (34). 

Courant, Livingstone et Snyder (16) ont signalé l'intérêt du sys: 
tème dit « à focalisation forte » magnétique ou électrique. L'avantage 
de ce procédé réside dans la possibilité de concentrer un faisceau dé 
particules énergiques sans déviation. 

Les propriétés des lentillès quadrupolaires magnétiques ont été bien 
étudiées (7) (20). Leur utilisation à la concentration des faisceaux 
d'ions est maintenant classique. F. B. Shull, C. E. Mac Farland 
M. M. Bredscher ont employé ce type de lentilles pour concentrer le 
faisceau d’un cyclotron (36). 

Le principe consiste en l’utilisation de deux éléments de polarités 
opposées. Pour chacun des éléments, les effets sont différents dans les 
deux plans horizontal et vertical. L'un est focalisant, l’autre défocali: 
sant. Pour l’ensemble, l’effet est focalisant. 

Il ne nous était pas possible d'adopter d’autre solution que la focali: 
sation sans déviation. Nous avions seulement le choix entre une focali- 
sation magnétique et une focalisation électrique. ù 

La focalisation magnétique présente des avantages tels que : 


— Simplicité dans la réalisation de la construction devenue clas: 
sique, 

— facilité des déplacements, même au cours du fonctionnement, 

— facilité de régulation du courant de l’électro aimant. 


Cependant, la nécessité de s'approcher le plus possible de la sortie du 
faisceau, près de grosses masses magnétiques, imposait la réalisatior 


de lentilles électriques bien qu'elle présentât des inconvénients indis 
cutables : 


— difficultés des déplacements sous vide, donc des réglages, 
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> — difficultés de stabilisation de la tension, 
— perturbations apportées au champ électrique par l'enveloppe 


métallique contenant les pièces polaires. 


« 3.2. Principes de la « focalisation forte ». — Nous rappelle- 
rons les principales données sur la « focalisation forte » électrique. 

. Nous considérons le champ électrique réalisé par des pièces polaires 
e longueur L ayant la section indiquée dans la figure 9. 


pièces 2, 
polaires 


Fig. 9. — Lentille hyperbolique. 


» Dans le plan Z — Cte suffisamment éloigné des bords pour que 
Pinfluence de ceux-ci soit négligeable, nous écrirons que les lignes ïe 
quipotentielles sont données par : Be 


E 5 2d,x . FE ns CARE #5 
MER 7 : 21 Res kr ï ét * : 
. 1) E: = 2P:y Si nous posons : kK—=— Fi, pu : 1] VE a 
HER pe 7— 0. | 
E=0 


PUne particule de charge Ze et de masse m se déplaçant dans La ; LC 
direction des Z a un mouvement régi par les équations : 1e 


ma" — Lekx = 0 z 


my" + Zeky —0 


06 


+ = E Le < Pre 
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Nous poserons : ; 
V, : vitesse maxima de la particule = Vo + AV ; | 
V, : vitesse initiale de la particule dont les composantes sont x; 


ES 
Yos 0. 


L E 
AC a yo AV 
EE; DE Ni = 
Zÿ Zo Û Vo 
2ezP: ezP D à 
Ko St — avec E, —-mvV° 
m mr?V?, Enr? m 2 m 
2 2ezP: ezP: I 
KE BmV: 
2 


2a : largeur de la source ; 

2b : hauteur de la source ; 

24 : ouverture angulaire dans le plan horizontal ; 
26 : ouverture angulaire dans le plan vertical ; 
A : distance de la source à la face d'entrée. 


Dans ces conditions, l'équation de la trajectoire s'écrit (Z étant 
porté à partir de la face de sortie) : 


= (cos VKL — Z VKo sin VKoL) 
+a[ A cos VKL+ = sin VKo L-Z(AVK: sin VKL- cos VKL)] 
0 


(IL.3) s 
+y(ayKoLsin VKiL 2E aZVK sin VKoL +aZK,Lcos VKoL) 
+ termes du second ordre en a?, £?, «y, y?. 
y=b(ch\ KL + ZVKo sh VKoL) 
+a[Achf/RE 7 shÿ/KoL+Z(AV/Rishy/RoL-+ch4/KoL)] 
(IL.4) - 


a Lb VKLshy/KL+aZ VK sh VKL ch VKL 
+aZK,Lch \/KoL | 
+ termes du second ordre en «?, 6?, ;?, By. 


Nous considérons d’abord le cas des particules monocinétiques y = 0: 
Nous annulons les coefficients de « et ® dans chacune des équa- 
tions (IL.3) et (IL.4) pour une valeur de Z qui nous donne les positions 
de l’image dans chacun des plans horizontal et vertical : 


I EE 
A + = te VKoL 
(11.5) ARENA PE 
AVK,tg VKoL—1 


I … 
A +— th VKoL 


(1.6) GEST 
AVK, th VKL +1 
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NS EN EEE 


É En faisant tendre A ou Z vers l'infini nous obtenons la position des 
» foyers image ou objet : 


Te 


I I 
| PURE T Ar, = = S 
2 h \Kotg \ KoL LL \Kote VKoL 
Æ 
Se ré I I 
3 A  — = Aë = = Tr = 
; û \Koth VKol ; \VKo th VKoL 
- L'application de la formule classique des lentilles rr'—f? nous per- 


- met de déterminer les distances focales : 
E 
À 
L 
-(IL.7) a) fn = 
$ 


z I 
b a BE 
) fr VKo sh VKoL 


VKo sin \KoL 


Pour passer de l’un à l’autre plan, il suffit évidemment de rempla- 


» cer VKo par VK- Nous représentons les éléments optiques dans la 
: figure ci-après : 
4 | e 
“4 plan principal | plan principal plan principal, plan principal 
4 objet | image mage | objet 
E Ë ? de es 
4 | | | | 

4 | | 

$ 1 | L | 
: Fh ue 0 ini Fe ce io | Fy 
4 | 
À AA sr SRE 12%] 
: plan horizontal plan vertical 

É Fig. a. 


Aux points images Zn et Z, la grandeur de celles-ci est donnée par : 


I 


I r x a. ! ÿ 
ch VKoL + AVKosh VKoL 


cos VKoL — A\ Ko sin \ Ki e 


HIL.8), X—a x 


Dans ces conditions, le grandissement pour chacun des deux plans 
s'écrit : 


TL TI 


. LS æ # er | — . 
UL:9) Ga cos VKL — AVK, sin VKoL HET VKoL + AVKo sh VKoL 


. 2 El 4 
érons maintenant des particules non monociné- 


Nous consid 
Z, les relations donnant X et Y 


tiques y-<o. Aux points images 2, et 
s’écrivent alors: + 

D Re, cs 
4 (II. 10) 4 Re VRAIES sin VKÇL Se ; 1 2 F 
| [r — Y(AK,L + sin? VKoL + AVK sin KL cos VKoL) |» 


“, 
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{y b 
(II. 11) ) ch VKoL + AVKo sh VKoL 


( [1 DER (AK;L 0 VKob = Ay Ky sh VKoL ch \VKoL) (1 


Les aberrations cinétiques dans chacun des deux plans sont données 
par : 


5x == aY 

(IL: 12) | Y cos VKoL —AVK, sin VKoL 
| [AK,L + sin? VKoL + AVKo sin Ÿ KL cos Man 
| + + 

(IT. 13) ch VK,L + AVKo sh VEoL 
[AKL— sh? y Kb A K, sh VKoL ch RL 


En substituant les valeurs de Z, et Z, dans les deux équations de la 
trajectoire, nous avons déterminé les aberrations cinétiques et angus 
laires du second ordre dans chacun des deux plans. 


a 


A\ UE sin V KL — cos VK,L 
ÉTÉ (_AKÇL-AV/Rosiny/RoL cos /KoL — sin* RL) 


EXP) — 


NS + AKL- AV/Risinÿ/RL cosÿ/RL-sin? ÿR,L+ 
I 
— \/KiLsin VKoLcosVKs L)| 
a AK ee 
1: AVR SR RE — cos \VKL È See de VEsEeE 
ÎK 

= sin\/KoLcos\/KoL+A?4/Kosin /KoLcos KL]. | 

“e 

[* HE | 


(— AK,L+AVKoshyKoLch VKoL+ sh? KL) 


+ Le AKoL+AYKosh ÿK,Leh /KL+ sh? VR,L 


(IF. 15) Le 


+ YRoLshÿKoLehyKL)] 


non PLAN DE SNPREUR 
GANT da VK,L+ ch VKL 


de Lise — re VKo Leila Rsh Len RL 


Nous considérons maintenant deux lentilles croisées L(1) et L(2) que 


: 7 AVK,sh VRLE ch VRL 
( 
\ 


nous caractériserons par les indices (1) et (2) se rapportant à la pre: 
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mière et à la seconde lentille, séparées par une distance d, conformé- 
ment à la figure ci-après : 

= Dans le cas du cyclotron, la première lentille doit être focalisante 
dans le plan horizontal, défocalisante dans le plan vertical avec inver- 
sion des effets dans la seconde lentille. 

Nous supposerons la source placée à la même distance A de la pre- 
miére lentille que précédemment. Pour trouver la position de l’image 
dans le plan horizontal, il suffit de remplacer dans la formule (11.6) 
applicable à une lentille divergente la valeur A par la distance (d — Z,;) 
de l’image formée par L(1) dans le plan horizontal. Dans le plan verti- 
cal, nous prendrons la formule (11.5) dans laquelle nous remplacerons À 


Taistoau == +1 


— 


A le TPE éahe EE de ‘os lite 


Fig. b. 


\ 


AU 


par (d — Z,,) et nous obtiendrons alors comme position de l'image par 
rapport à la face de sortie de la seconde lentille : 


I 


re — 
4 (d==Zin) VERT 4 2 VER, 
VK; 


LL. 15—= = LE — — , 
4 16) ; VK:(d— Zin)sh VK2l> + ch VK:L: 


7_ sin VK.L: 
VK: 


se \K2(d — Ze) sin VK>Ls — cos VKoL 


(d— Ziy) cos VKele =E 


ur. 17) B, 


1 En remplaçant Z,, et Z,, par leurs valeurs tirées de (IL.5) et (IL.6) 


is = I = 
d+ VE. igVKiL, + de th VK,L» 


F 
1 2 


PRE Enr S 
+A(1—dVK; te \ AVES te\K,L, th VK,L:) 


{Il.18) B;,—=— _ = — 
| 1+ dVK, th VK,L, + V ge (eVRilith VKLs 
L . 
Er _ Le Fr Pa = Eee 
— A(VK, Kite VKiLith VKoLo+ VKitg VKiLy—V Ko th VKoL) 


es = T LE 
—— th\K,L,+— te VK,L 
dr VE, \kKils VR, g\Kole ; 
" = Far ee : 
+ A(r+ dVK, th VK,L, + VE th VK,L te VKoL) 
br 


re \T K FE 
1+ dVKotg VE +/ 74h VKiLte VK;Le 


1 


—_AUVK,K,th VK,L te VKoLu— VE; th VRiLi-+ VKstg VK2Lo) 
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Nous pouvons alors effectuer des calculs analogues en tous points 
ceux que nous avons effectués sur (IL.5) et (IL.6) et nous tirons Îles prit 
cipales caractéristiques optiques du système de lentilles ; en particulie 
les distances focales de l’ensemble s’écrivent dans chacun des plat 
horizontal et vertical : 

(11.20) \ QU 1/dYKiK2 sin VKiL: sin VK2Ls 
ae RC 74 F7 TT IF Ta 
| + VK, sin VKiL: ch YK2L: — VK; sh VK2Ls cos VE 
F, == 1/dYKi1K>2 sh VKiL sh VKL: 


IL. Fe a : SAR : 
Ve + VR, sin YRoLe ch Ris — VE sh KL, cos VRL 


Il nous est facile de déterminer les grandissements horizontal et ve 
tical en considérant comme nous avons fait jusqu'ici notre systèm 
de deux lentilles L(r) et L(2). 

. Nous obtenons, en multipliant les grandissements relatifs à chacur 
des lentilles L(r) et L(2) et pour chacun des deux plans considérés, li 
grandissements totaux que nous appelons Gy, et Gr, : 


Er 1/cos VKiLu ch VKaLal1 —— dyK: th VK2Le 
(IL.22) + VE to VKil: th VK2La — A(dY/KiK: to VKil 
th: VKeLs + VKi tg VKili — VKoth VK:l)]: 

Gro = 1/ch VKili cos VK2L:[1 — di tg VKals 
(IL.23) —V/# 19 RL th RL, — A(dVRR 1 Va 
th VKiLi + VK tg VKoLo — Ki th VK,L)l 
À l’aide de ces formules nous nous sommes proposé dans une pt 
mière étape d'étudier la focalisation du faisceau à la sortie des cu 
de protection du cyclotron. Pour ce faire, nous disposions des donné 

suivantes : 


19 caractéristiques du faisceau déterminées au chapitre II : 
— énergie des particules ; 

— position de la source virtuelle ; 

— ouverture angulaire du faisceau ; 

20 caractéristiques d'encombrement du cyclotron : 


— position de la chambre dans l’entrefer ; 
— hauteur de l’entrefer ; 
— position de l’alimentation du filament ; 


3° position de l’image désirée. 


Examinons la formule donnant la distance focale dans le plan ba 


FRONT 
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zontal pour la lentille L(1) que nous supposons être placée à la sortie 
de la chambre : 


I 


1 L 
Fix ee. 


VK SR VKL 


= Nous voyons que la lentille est d’autant plus convergente que K, et 
sin KL, sont plus grands. 
- Nous avons : 


… K,; : proportionnel à ®, et inversement proportionnel à ? et à l’éner- 
pie des particules. 
3 


4 Pour avoir une intensité suffisante, nous avons pris r—2 cm. 

” En faisant des pièces polaires hyperboliques d'épaisseur e — 14 mm, 
nous nous approchons à 16 mm entre les pièces polaires de polarité 
opposées. 

- Nous admettons un gradient de potentiel de 60 kV/cm pour un vide 
= 10—* mm/Hg. 

Dans ces conditions, pour ne pas avoir à dépasser ®, — 30 kV pour 
caliser horizontalement à l’aide de la 

ntille L(1) des deutons de 6 MeV, nous 4 
avons fait L, — 30 cm. pièces polaires pe steaiile 


- Afin de déterminer plus sûrement les e . 
> 
ve 
a 


Caractéristiques de fonctionnement des 
entilles, nous avons d’abord réalisé une 
lentille d’essai dont nous donnons le 
Schéma ci-contre à la sortie de la cham- 
re du cyclotron. 

Elle était principalement composée de 
uatre pièces polaires dont la coupe était une hyperbole équilatère ayant 
2 cm. 

La longueur des pièces polaires était de 30 cm. Elles étaient mainte- 
1es entre elles par deux couronnes de stéatite et isolées du tube de 
amètre ®— 108 mm les renfermant par des pièces également en 
féatite. 

On pouvait déplacer légèrement l’axe des lentilles en les faisant 
pivoter autour d’un axe vertical situé dans leur partie arrière comme 
indique la figure précédente. 

Nous avons installé cette lentille à la sortie du faisceau et nous avons 
lacé derrière elle un tube traversant les cuves de protection à la sortie 
quel nous avons mis notre écran de willémite. 


… Nous avons alors constaté : 


a) qu'il était impossible d'établir la tension sur la lentille en présence 
ü champ magnétique du cyclotron. En effet, les électrons oscillent 
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entre les deux pièces polaires de plan vertical qui sont à un potentie 
négatif et forment une gaine ionisante dans l’axe de la lentille. 

Nous avons supprimé cet effet en reculant la lentille de façon à pou: 
voir la blinder plus efficacement. | 

Nous avons trouvé qu'il suffisait de mettre un blindage de fer de 
10 mm lorsque nous avons reculé la len 
tille au-delà de 4o cm de la sortie de kk 
chambre ; 


b) que l'enveloppe de la lentille devai 
à être soigneusement mise à la masse faut 
| de quoi la H. F rayonnée par l’alimentatio! 
des Dees provoquait des échauffements qu 
entraînaient des dégazages locaux et dé 
claquages ; 


c) qu'il était nécessaire de changer 
tension de la lentille quand on déplaçai 
même légèrement l’axe de celle-ci dans le plan horizontal» 

Nous l'avons attribué : 


— au fait que nous nous déplaçons très légèrement dans la band 
d'énergie des particules conformément aux conclusions du chapitre Il 
— au fait plus important que la longueur L de la lentille est fonc 
tion de la forme des lignes de force aux extrémités de la lentille. & 
déplaçant l’une de ces extrémités, on modifie la forme, donc la longueu 
efficace de la lentille, d'autant plus fortement que l’on est près de 
masse, ce qui était notre cas ; | 


d) qu'il serait avantageux d’avoir un vide meilleur que celui d 
cyclotron dans les lentilles surtout quand on met du gaz pour le fonc 
tionnement, le vide étant dans ce cas de l’ordre de 10—* mm Hg. ° 


3.3. Description des lentilles de focalisation. — Compte teni 
des résultats expérimentaux précédents, des formules du paragraphel 
et des impératifs d’encombrement (position du filament et des ligne 
d'alimentation), nous avons réalisé un système comportant deux élé 
ments identiques (fig. 10, voir planche I). 3 

Chacune des lentilles est constituée par quatre pièces polaires & 
duralumin poli de 30 cm de longueur et disposées de façon que le 
sections des faces opposées déterminent deux hyperboles équilatère 
conjuguées dont le diamètre du cercle principal est de 42 mm. Ce 
pièces sont maintenues par des disques de quartz dont l’une est sol 
daire d'un dispositif mécanique permettant des déplacements en trant 
lation et en rotation à l’aide de boutons extérieurs. Les pièces polaire 
opposées sont reliées par un fil de nickel à l'intérieur d’un tube d 
quartz. : 


La première lentille dont une partie se trouve dans le champ de fuit 


? 
LS à 
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de l’aimant du cyclotron doit être protégée par un blindage. Pour le 
réaliser nous avons enroulé du fil de fer en spires jointives de façon à 
avoir une épaisseur utile de 10 mm. Pour protéger cet enroulement de 
à H: F. rayonnée, nous l’avons recouvert d'une feuille de cuivre de 
2/10 mm soigneusement reliée au sol au cours des expériences. 

… L'alimentation de haute tension est fournie par des blocs redresseurs 
à kénotrons fabriqués par la maison Beaudouin et pouvant débiter 1 mA 
sous 100 kV. La haute tension est amenée aux lentilles par des câbles 
coaxiaux dont la gaine est au sol et pénètre dans les lentilles au‘travers 
de porcelaines isolantes soudées à des pièces métalliques comportant 
“des joints d'étanchéité au vide. L'entrée est protégée par des capuchons 
“de téflon. Un dispositif de sécurité coupe l'alimentation des transfor- 
mateurs de H. T. quand on pénètre dans l’enceinte du cyclotron. 

Les deux lentilles sont distantes de 27,5 cm (distance minima impo- 
sée par la géométrie) et peuvent être isolées de la chambre par une 
enêtre en Mylar d'épaisseur + 8 4 pesant 1,02 mg/cm?. 

» Dans l’enceinte des lentilles, le vide est établi de façon différentielle 
par un groupe « Edwards » avec pompe à diffusion d'huile permet- 
tant d'atteindre un vide dynamique de 2 à 3.105 mm Hg. 

- Dans un prochain avenir, l’adjonction d’un baffle réfrigéré doit per- 
-metire d'atteindre un vide inférieur à 10—5 mm Hg et d'obtenir ainsi une 
-meilleure stabilité des lentilles en empêchant la propagation des vapeurs 
d'huile. 


… 3.4. Résultats obtenus. — Nous avons placé les lentilles conformé- 
ment à la figure 11. Nous avons installé à la sortie de la seconde len- 


pompage 
111 Le! 20 _!75! 30 1275 TA 30 Le es ei 
L-14 1] tres tube Te 1 
ER n) | 
Feuille de mylar 
Fig. 11. — Schéma de la disposition des lentilles. 


tille un tube T(2) de 185 cm de long traversant l'enceinte de protec- 
tion ; à l'extrémité duquel nous avons placé la plaque de plexiglas 
garnie de willémite. Pour la mesure de l'intensité, nous avons rem- 


placé la plaque de willémite par un dispositif que nous décrirons au 


paragraphe 3. 
… 3./-1. Détermination de la longueur réelle d’une lentille — Nous avons 


ron de l’enceinte des lentilles et nous avons essayé de déterminer la 
L ” A , . » 
ongueur réelle des lentilles. Pour y parvenir, nous avons réalisé une 


d’abord supprimé la feuille de Mylar qui séparait la chambre du cyclo- 
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focalisation horizontale du faisceau de deutons résiduels ou de parti 
cules « à l’aide de la seule lentille L(r); l’énergie moyenne des deutons 
est alors de 6,3 MeV, celle des « approximativement le double, soit 
12,0 MeV. 

La tension qui réalise la meilleure focalisation donne une image de 
largeur { sur notre plaque de willémite placée à l'extrémité de T{2) à à 
247,5 cm de la sortie de L(1) : 


b,=—2h KV = 6,91kN> 


L'image observée présente une largeur d'environ 20 mm avec une 
forte sncentratiote sur la partie bal de largeur 10 mm. 

Pour ®, — 24 kV et pour des deutons de 6, 3 MeV Æ 300 keV issus 
d’une source placée à une distance À —/40 cm de l’entrée de la lentille 
la formule (11.5) nous donne alors L=- 29,8 cm avec les imprécisions 
sur la position de la source. 

Nous avons donc : 


L= 29,9 cm50,6 cm. 


Nous obtenons en portant ces valeurs dans (II.9) le grandissement 
qui est w 9. 
La formule (I[.12) nous permet d'obtenir l’aberration totale corres= 


I * 2 s 
pondant à | ÿ | < en supposant la grandeur de la source égale à a: 


x, |, — ral 
T cos V QU AV KL sin \ KL 


[AKoL + sin? YK,L + AVK sin VKoL]: 


Dans notre cas : 


LES 


En calculant l’aberration du second ordre par la formule (II.14) on 
voit que la contribution principale provient du coefficient de «y. En 


portant à  : = et y ee on trouve que cette aberration élargit l’image 


donnée par ie focalisation au premier ordre d’une valeur < 6 mm dé 
part et d'autre. Nous considérons que la région intense “de l'image 
obtenue sur la willémite de largeur & 10 mm détermine la dimensiof 
correspondant à la focalisation au premier ordre et nous prendrons 
l © 10 mm. 

Le grandissement trouvé nous montre d’après Ja grandeur de notré 
image que la source aurait environ 2 mm, ce qui revient à dire qué 
nous ne prenons qu'une partie de la source comme objet. | 

Ceci est tout à fait conforme au comportement de la source virtuelle 
qui n'émet pas de rayons isotropes à partir d’un point. 
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. Il nest pas possible de supprimer la feuille de Mylar avec l'actuelle 
source d'ions du cyclotron. Avec une source à arc, nous pourrions avoir 
-un vide plus poussé dans la chambre du cyclotron et l’ensemble cham- 
bre-lentilles pourrait rester en communication sans qu'il y eut de ris- 
-ques pour les lentilles. 


3./-2. Influence de la feuille de Mylar sur la position de la source vir- 

-tuelle des ions. — Nous avons alors répété l'expérience précédente en 
“focalisant simplement avec L(r); mais cette fois avec la feuille de 
- Mylar. 
- Pour focaliser le faisceau nous devons appliquer une tension de 
“30 kV et l’image fournie est au moins le double én largeur (/ © 25 mm). 
— (Compte tenu du ralentissement des deutons et des & dans la feuille 
* de Mylar (0,5 MeV et 1 MeV respectivement), en portant dans (11.5) les 
“valeurs correspondant à : 


P,— 30 kV Ho,5 kV Ed 5,8 MeV 
z Zn —=247,5 cm Ea- 11,6 MeV 
Li — 29,8 cm 


Nous obtenons : 
A, © 26 cm. 


Nous avons focalisé dans le plan vertical avec la seule lenülle L(2) 
et nous avons trouvé : 


Ci 15 0,5 KV. 


| 

À 

Ë 
7 
3 
É 
1 


En portant dans (IL.5) les valeurs correspondant à d, — 15 + 0,5 kV, 
Z,—190 cm, L:— 29,8 cm, E; —5,8 MeV nous trouvons : 


À © 8/4 cm. 


Ces valeurs ainsi trouvées expérimentalement placent la source vir- 
“tuelle exactement à l'emplacement de la feuille de Mylar ; celle-ci est 
en effet située à 27,5 cm de l'entrée de la lentille L(1) et 84 cm de celle 
“de la lentille L(2). Nous l’expliquons par le fait que cette feuille qui 
“absorbe environ 1/r0 de l'énergie des particules les diffuse intensément 
dans les petits angles et modifie ainsi la structure du faisceau. 

Avec une cloison entre la chambre et les lentilles d’une épaisseur 
nécessairement non négligeable pour obtenir une certaine rigidité, nous 
“sommes donc devant une géométrie du faisceau différente. 

» Nos résultats montrent en outre que la formule appliquée par 
Y. Bernard (7) pour déterminer la longueur réelle des quadrupôles 
magnétiques ne s'applique pas à notre cas. Elle donnerait : 


L réelle — L théorique + 2r soit. L— 34 cm. 


1070 MARCEL VIVARGENT 
1 


3.4-3. Intensité concentrée. — En l'absence de feuille de Mylar, il est 
possible de calculer une limite supérieure de l'intensité que l'on peut 
concentrer en prenant la valeur de toute l'intensité qui se présente à 
l'entrée de la lentille. En se reportant aux résultats du chapitre Il om 
voit qu’un faisceau de 42 mm à l'entrée de la lentille LG) soit 
ho + 2 cm de la source virtuelle correspond à environ 21 mm à l'en 
droit où se trouvait l’obturateur (O0) soit 19 2 cm. Nous avions trouvé 
0,14 pA pour 7 pA au faisceau principal. Nous pouvons donc espérer 
focaliser au maximum 1,15 A soit 16 p. 100 du faisceau. 


preampliicateur 


photomultiplicateur 
cristal de Csl 


150 150 


— amplificateur 
à courant continu 


feuille “d'u 
diaphrames de Pb + =16 


Fig. 12. — Dispositif de mesure de l'énergie et de l'intensité. 


En fait, comme nous l’avons précisé, il est nécessaire de travailler 
avec la feuille de Mylar. Nous avons, en établissant des tensions de 
D, —35 kV et D, — 21 kV sur les lentilles pu concentrer le faisceau 
sur la plaque de willémite. Il donne alors une image ayant environ 
2 cm de large et 1 em de haut. Pour en déterminer de façon précise 
l'énergie et l’intensité, nous avons installé à l'extrémité du tube T(2) le 
dispositif suivant (fig. 12). 

— le faisceau est canalisé par des diaphragmes de Pb comportant 
une ouverture circulaire centrale de 16 mm disposés dans un tube de 

laiton de 42 mm de diamètre inté: 

de rieur. [l traverse alors une feuil | 
d’or de 1,29 mg/cm? inclinée à 459 
sur sa direction (fig. 13). Les parti 
cules diffusées à go° peuvent être 
détectées par un cristal de CsI de 
10 mm de diamètre et de 2/10 de mil- 
Hot ne PÉPRE protégé par ur 

Feuille d’or de diffusion. te smince d'Al de 128 HEC ;) 
collé sur la photocathode d’un photo 

multiplicateur. $ 

Les impulsions provenant du phototube sont envoyées dans un 
amplificateur à la sortie duquel elles sont simultanément dirigées : 


É 
a) sur un oscilloscope de contrôle (il permet de discerner immédia- 
tement entre la nature des particules diffusées) ; 7 


- 


feuille d'Al 


(700p g/cm) photomultiplicareur 


feuille d'or 
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l'ensemble du dispositif et relié à un amplificateur de courant continu 
ET 

# Nous avons concentré les faisceaux de deutons résiduels et de parti- 
cules « en appliquant sur les lentilles L(r) et L(2) des tensions de 
35 kV et 21 kV respectivement pour lesquelles nous avons obtenu une 
intensité maxima. 

Nous avons d’abord utilisé le faisceau de deutons résiduels de 


0,25 A à la sortie du déflecteur. L’intensité mesurée par notre ampli- 
ficateur est de 0,025 y A. 
En opérant sur le faisceau de particules à de o,1 HA nous obtenons 


“pour le faisceau concentré une valeur de 0,01 pA. 
, En plaçant un aimant au voisinage du tube recueillant les particules, 


es valeurs lues sur l’amplificateur sont invariables. 


“_ 3 L-4. Énergie des particules du faisceau concentré. — a) ÉNERGIE DES 
__ Nous remplaçons alors la feuille d’or par une feuille 


“PARTICULES &. 


1 
BFig. 14. — Spectres Le 
des æ& de ThC et SA 
BOOT TT): 

? 15.000! 106518 

“Spectre des &« du re sn 
. cyclotron (III). Fr 
Spectre des deutons ra 

= 

dueyclotron (IV). ot. 

1 20 2 mai MORE 

canaux 


-ron. Après avoir fait le vide dans le dispositif nous nous plaçons aux 
mêmes valeurs pour tout ce qui concerne le fonctionnement du cyclo- 
tron afin de retrouver tous les paramètres identiques à ceux existant 
lorsque nous avons effectivement un faisceau de particules «. Seule la 


- la résonance avec la H. F. correspondant à l’obtention du faisceau. 
Dans ces conditions, nous obtenons les spectres correspondant aux 


d'aluminium sur laquelle nous avons procédé à un dépôt actif de tho- 


valeur du champ magnétique est changée pour se placer en dehors de ” 


1072 MARCEL VIVARGENT 


deux groupes de particules « de 6,05 MeVet8,77 MeV émises par ThC: 
et ThC! (fig. 14). Nous avons respectivement des résolutions de 
6,6 + 0,2 p. 100 pour le groupe le moins énergique et de 4,7 = 0,2 p. 100) 
pour le groupe le plus énergique. 4 

La feuille d'Al de protection du cristal de Csl absorbe 0,430 MeV 
par mg/cm? dans la région de 8,8 MeV et 0,560 MeV par mg/cm? dans: 
la région de 6 MeV, de telle sorte que les raies observées correspondent! 
aux énergies suivantes : 


E; — 5,66 MeV et E; = 8,47 MeV. 


En mettant alors à nouveau la feuille d’or diffusante en place nous: 
trouvons une raie correspondant à l'énergie des x diffusés. 

Compte tenu de l’absorption de l'aluminium placé devant le cristal 
de CsI on obtient une énergie moyenne des « de 10,65 MeV +o,1 MeV 
la résolution trouvée est de 4,3 +0,2 p. 100. 

Nos mesures avec les à de ThC et ThC’ ne nous permettent pas de 
conclure quant à la résolution réelle du cristal mais elles nous montrent 
que les résolutions sont en bon accord avec la loi empirique R — ELAKe 

Nous pouvons donc affirmer que la demi-largeur de la distribution 
d'énergie des à diffusés est 4,3 p. 100. 

Pour obtenir l’énergie des particules & transmises qui seront utilisées 
pour nos expériences, nous.devons tenir compte du recul du noyau d’or 
correspondant à une diffusion d’un x à 90°. L'énergie perdue par la par 
ticule est alors de 4 p. 100 ; ceci nous conduit, compte tenu de l’énergie 
perdue dans la feuille d’AI de 700 ug/cm? placée sur le cristal de CsE 
(300 keV/mg/em?), à une valeur de : | 


EE = 71,8 Me V=E0;0 MeVe 


b) ENERGIE DES pEUTONS. — En ce qui concerne le faisceau de deutons 
nous n'avons pas procédé à une mesure précise de l'énergie. IL nous 
importait de ne pas polluer la chambre du cyclotron avec le faisceau 
de deutons. î 

Toutefois, à l’aide du faisceau résiduel, nous avons pu déterminer la 
demi-largeur maxima correspondant à la distribution des deutons 
focalisés. 4 
. Sur l'oscilloscope nous avons d’abord constaté que la hauteur des 
impulsions correspondant aux deutons était environ les 3/4 de celle des 
impulsions correspondant aux @. | } 

En faisant un relevé du spectre de ces deutons, dans les même: 
conditions que pour les «, nous avons constaté que la raie des deuton 
diffusés se plaçait très sensiblement au même endroit que celle corres 
pondant aux « de 8,470 MeV provenant du ThC! (fig. 14). 

E. K. Zavoisky, M. M. Bustlov, A. G. Plakhov, G. E. Smolkin (44 
ont déterminé les courbes représentant les relations parcours-énergi 
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Fig. 19 b. — Chambre à compteurs. 


FAISCEAU DU CYCLOTRON DU COLLÈGE DE FRANCE 1073 


pour les «, les deutons, les protons et les mésons + dans Csi (T1) 
“(fg. 15 a). Ils ont également déterminé les courbes caractérisant le ren- 
dement en photons à l'exception de celle concernant les deutons 
(is. 19 b). 

… Si nous appelons N, le nombre de photons créés par une particule # 
d'énergie E, et de parcours æ, : 


à 
el Se ne 7 
D het C" d'où ——K,x 
£ 
2 ,. . Fr 

—. En supposant, comme l'indique la figure 15 b, que les courbes sont 


“parallèles au moins jusqu'à 100 MeV nous aurons pour des deutons 
“l'énergie E, et de parcours x, : à 


z 
Ty 


1—Mm 


Ni=Kit, 


E. Mev 


CPU RTE ES ER 


, 


% 


RNA 
5 


40 102 10% 40*nm 
Coubes parcours — énergie Rendement en photons 


Fig. 15. — Courbes de E. K. Zavoisky, M. M. Butslov, A. G. Plakhov, 
G. E. Smolkin. 
1} Courbe complémentaire relative aux deutons. 


«Si nous supposons que le seuil correspondant à l’étalonnage des raies œ 
ëst également valable pour les deutons, nous pouvons alors déterminer 
courbe d'étalonnage des deutons telle que pour des impulsions quel- 
nques de même hauteur correspondant à des « et des deutons la relation 
dessus soit satisfaite. Le meilleur accord nous est donné par la droite 
de la figure 14. Elle correspond à c — ALES 

our une même valeur du parcours en deutons et en « nous obtenons : 


nr Na=N, X 0,53. 


correspondant aux deutons. : 
» L'étalonnage déterminé nous conduit pour l'énergie moyenne des 


cn, 
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deutons diffusés par la feuille d’or à 5,7 +o,1 MeV. Ce résultat est en 
bon accord avec ceux du chapitre IL compte tenu de l'énergie perdue 
dans la feuille de Mylar. | 

De plus, la figure 14 nous montre que la demi-largeur de la raie des 
deutons est &5 p. 100. Cette demi-largeur qui résulte de la résolution 
du spectromètre et de la largeur de la distribution d'énergie des deu: 
tons nous montre que celle-ci est de toute façon < 5 p. 100. 

Ces résultats nous ont incité à utiliser immédiatement le faisceau dé 
particules à pour réaliser des expériences de physique nucléaire. Maïs 
parallèlement nous avons poursuivi la réalisation et la mise au poin 
d’autres appareils destinés à mieux utiliser le faisceau. 


x 


3.4-5. Aimant d'analyse et chambres à réaction. — Afin d’analyser de 
faisceau de particules focalisées par les lentilles électriques, nous avons: 
fait construire un électroaimant. Ù | 

Les propriétés de dispersion et de focalisation d’un prisme magné: 
tique ont été très bien étudiées et Sternheimer (39) a réuni dans un arti, 
cle général l’ensemble des propriétés des aimants aussi bien à champ: 
homogènes qu’à champs inhomogènes avec ou sans bords profilés qu 
avaient fait l’objet de nombreux travaux (14) (17) (35) (38). 

Il nous était impossible dans la géométrie à laquelle nous étion: 
astreints de se fonder uniquement sur les qualités optiques des aimant: 
pour mieux en déterminer le type. L’angle de déflection de 97° était ur 
angle minimum et le rayon de courbure de 50 em s’imposait pour pou: 
voir analyser des deutons qui selon les possibilités du cyclotron peu 
vent attendre une énergie de 9 MeV avec peut-être une géométrik 
différente. . 

Nous avons donc choisi de faire construire par la Société Alsthon 
un amant (fig. 16, voir planchel) ayant assez de souplesse pour s’adapt@ 
à des conditions optiques différentes. À 

Pour y satisfaire, nous avons réalisé un type d’aimant dit en « H» 
mais nous avons doté cet aimant de pièces polaires interchangeables qu 
se glissent à l’intérieur de la culasse et dont le réglage se fait par  : 
vis dont la tête affleure à la partie supérieure. Nous disposons de deu: 
jeux de pièces polaires, l’un à faces parallèles, l’autre à faces non paräl 
lèles réalisant un indice n — 1/2. 4 

Les pièces polaires à faces parallèles correspondent à un entrefer d 


ca 


30 mm de hauteur et de 120 mm de large soitenviron 6o mm utilisable 
L'usinage des pièces polaires a été réalisé avec une précision de l’or 

du 1/100 de millimètre. A l’aide d’un appareil à résonance magnétiqu 
nucléaire par induction réalisé par M. Lainé nous avons pu constate 
que le champ présentait dans la zone centrale et pour des distances de 
bords => 5 cm une homogénéité supérieure à 107%. Nous avons égale 


- ment relevé au fluxmètre, lors des essais de réception dans les atelier 


a 


#4 f à. is x 
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le VAlsthom, les courbes du champ pour des intensités de 32 et 145 A 
que nous reproduisons dans la figure 17. Nous voyons que le champ 
onserve la même forme pour des intensités considérées, de sorte que la 
bngueur effective de l’aimant reste la même pour les différentes valeurs 
du champ inférieures à la valeur correspondant à la saturation. 

Nous avons prévu la possibilité de réduire l’énergie des particules du 
isceau au moyen d’un ralentisseur que nous avons fait réaliser. 
- Le faisceau y traverse des feuilles d'aluminium de masse superficielle 
ién connue. On peut avoir une variation continue de l'énergie. 


LL 


CU la courbe est tracée 

0 Ho pour Ho = 12.500 Gauss 

0,8 et H0= 2800 

0,7 4 \ 

0,6- À 

0,5: 

Dé 

03: 

024 

0;! 
GG CUERE à T T T T Las : à T T T T = 
O2 UM PES EE 6 7 LB DO T1 12-19 1€ 

distance du bord (cm) 
Fig. 17. — Champ de fuite de l’électro-aimant d'analyse du faisceau. 


Dans ce cas, il était nécessaire de prévoir une variation continue du 
amp pour atteindre des valeurs continues de l’énergie : nous avons 
in collaboration avec M. Allard de la Société SAIP réalisé un système 


faleurs de l'intensité à partir de 50 A correspondant à un champ de 
Pordre de 4500 œrsteds. Nous avons utilisé une amplidyne fournie 
jar la Société Alsthom ; les enroulements de cette amplidyne sont 
cités par un amplificateur à l'entrée duquel on injecte les deux ten- 
ons en opposition provenant l’une d’une tension E(1) que l’on peut 
varier pour modifier le champ, l’autre d’une borne d’une résistance 
alonnée et parfaitement stable placée sur le circuit d'alimentation de 
aimant (fig. 18). 
Pour mesurer la stabilité de notre champ nous nous sommes servi 
n opposition et d’un appareil à résonance magnétique par absorp- 
ion (25) que nous avons réalisé en collaboration avec M. Debray. Nous 
vons observé une stabilité de l’ordre de 2 à 3.107*. 
» Cet aimant d'analyse du faisceau permettra l’utilisation de deux 
ambres à réaction que nous avons réalisées (fig. 19, voir planche I). 
La chambre à plaques construite en collaboration avec M. Vigneron 


régulation nous permettant d’avoir une bonne stabilité pour des - 


Fun microvoltmètre que nous avons mis aux bornes des deux tensions 
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et Mme Génin permettra, par la rotation de la couronne porte-plaques 
d'établir des courbes d’excitation en différentes positions en faisar) 
défiler les plaques devant les orifices placés aux angles désirés. 

La chambre à compteurs réalisée avec M. Renard et M. Duquesne €s 
caractérisée par les deux détecteurs à Gsi dotés de mouvements de rota 
tion indépendants par rapport à la cible centrale et qui permettent d 
détecter à un angle de 7 par rapport à la direction initiale du faisceau 


2 amplidyne 


Y 
TON OUUT 


amplificateur 
Liyariahle à vibreur 


stabilisée 


microvolfmètre 


Fig. 18. — Schéma de principe de la régulation. 


« CHAPITRE IV 


Excitation coulombienne des noyaux. 


La possibilité d’exciter le noyau par interaction électrique produit 
par le passage d’une particule chargée dans son voisinage a été entr 
vue bien avant sa mise en évidence expérimentale (26). 

R. B. Day et T. Huus (19) ainsi que C. L. MacClelland (27) ot 
observé les premiers un rayonnement parasite lors du bombardemet 
de cibles de tantale par des protons de 2,7 MeV. è 

Par la suite McClelland et C. Goodman (28), T. Huus et C. Zupa 
&ic (24) ont mis en évidence quece rayonnement provenait de l’excitatio 
coulombienne du ‘Ta. Divers expérimentateurs ont alors procédé» 
des recherches systématiques sur différents noyaux. | 

Bohr et Mottelson (12) ont montré que ce procédé expériment 
constitue un moyen puissant pour étudier les propriétés collectives d 
noyaux. À 

4.1. Rappel théorique. — 4.1-1. Généralités. — L’excitation d 
noyaux, par les particules incidentes qu’ils diffusent, résulte d’une inte 
action électromagnétique. Les sections efficaces totales d’excitation mul 
polaires magnétiques (M)) et électriques (EX) sont données dans le tré 
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ar : 

E 

[\ [Ze +80, : 

‘# ) s(E)) — (5) a BE) Fr, (ne €) 

À Zie\? Vr 9149 

2) AM) =() ne 2h “B(M) fr (és £) 
vec 

4 Re Zi12Zse° Re AVAS Ca > Ju ZaZse? , 
# moViVrs EP on Cr TA 
Dans ces formules : 


. 


, : nombre atomique de la particule incidente, 

Z2 : nombre atomique du noyau cible, 

mo : masse réduite de particule incidente et du noyau cible, 

;, : vitesse initiale de la particule incidente par rapport au 
noyau, 

mn V;: vitesse finale de la particule incidente par rapport au noyau, 
“f(n, £) : fonctions relatives aux distributions de densités de charge 


de courant. 


| AA, dti &> a OUEN EE 
« 


Les propriétés intrinsèques du noyau jouent un rôle prépondérant 
ans la valeur des coefficients B(E2.) et B(M)) : probabilités de transi- 
ns réduites associées à l’absorption du rayonnement multipolaire 
rrespondant lors du passage de l’état initial I; à l’état final I, 

D) BE; 1! 1)— [LI [RE | 1/2. 


PRES 
2li +1 
Pete 
Sr 2k HET 


4) B(M;k 1, | <E |} RM) IL /?. 


L'excitation rotationnelle des noyaux laisse intouchée leurs struc- 
ires intrinsèques de sorte que les transitions réduites peuvent être 
rites comme le produit d’un facteur caractérisant l’état de la bande 
ractérisée par un facteur d’addition vectoriel. 

Nous avons pour les transitions E> : 


5) B(E2;L + 1)—-$ 60 <I2KO | lelK >? 


\Q, : moment quadrupolaire électrique intrinsèque<1l;2K0 | L21,K>: 
efficient de Clebsch-Gordan. 


De même pour les transitions M, : 
| ñ \? * 
V.6) B(Mi; 1: + = (SE) ox RE | <TiKO|LUIK > | 


“Jx et fr : rapports gyromagnétiques correspondant aux mouvements 
trinsèque et collectif. 


LA 


à Ca 2 


Cr 


che é 740 


LU x] 


ï 


PR 


a 


er 


mn 
* 
4 
4 


ré Rs en Li 
= À 2 
î 


1078 MARCEL VIVARGENT 


Dans le cas des spectres de vibration des noyaux sphériques noul 


avons ; 
£ 3 3)? ñ 
(IL .7) B(EY, [= 0 — Lx + 1)( ZeR}) BON 


dans cette formule nous avons : 
B() — moment d'inertie lié au mouvement collectif des nucléons 


C() = tension superficielle liée à l'énergie superficielle. 


&.1-2. Excitations rotationnelles. — Si le noyau est déformé et possèdl 
une symétrie axiale (fig. 20), Bohr et Mottelson (11) ont montré qui 
l’on pouvait écrire les énergies du spectre de rotation sous une form 
analogue à celles des molécules linéaires : | 


F2 9 < 
(LS) E—E+;[IE+:i) +a(—i) (+ 1/2)dg 42]: 


E, — constante dépendant de la structure intrinsèque. : 
J—moment d'inertie par rapport à un axe perpendiculaire à l’ax 
de symétrie. 


K— projection de I sur l’axe de symétrie caräe 
térise la bande de rotation ; il est égal à o pour le 
noyaux pair-pairs; pour les noyaux impairs A 
nucléon non couplé détermine K. 

Pour les noyaux pair-pairs la suite des valeurs d 
I possible est : 


I=— 0, 2, 4, 6... (parité paire). 

Pour les noyaux impairs nous avons : é 
I=K,K+1,K+2,K +3... (parité du premier état de la bandé 
Les régions de grande déformation nucléaire, correspondant} 
190<T A < 190 et A> 222, montrent des niveaux d’excitation très ba: 


Ces régions correspondent à des noyaux dont la structure est éloigné 
des couches saturées. -% 


CE Le 


&.1-3. Excitations vibrationnelles. — a) Noyaux SPHÉRIQUES. — Pou 
les noyaux sphériques se trouvant au voisinage des couches saturée 
dans les régions dites « intermédiaires », et ayant une symétrie sphér 
que ou très peu différente, le spectre vibrationnel estassocié à un momet 
eee oscillant. Dans ce cas, par analogie avec l’oscillater 

L4 4 # L 
rarmonique, les niveaux sont séparés par des énergies égales corre: 
LA = L S 
pondant à l'énergie d’un phonon : ? 


(1V.9) 


E=. 
£ 
I 
ar 
F9 
re 
re tab 
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mb) Noyaux spHéRoïpaux. — Le cas des noyaux sphéroïdaux est beau- 
oup plus complexe à cause du couplage des vibrations à la rotation du 
ioyau. L'état de vibration est alors caractérisé par un nombre quauti- 
jue À correspondant aux nœuds de vibration de la surface et un second 
ombre quantique » déterminant la projection du moment angulaire 
äbrationnel sur FPaxe de-symétrie 0,2 r, ..., 2 À. 

… Les paramètres B et C dépendent alors non seulement de À mais 


+ de v. 

Les bandes de vibration correspondant à la structure précédente 
existent plus ; ainsi pour les noyaux pair-pairs on a deux bandes de 
dtation associées chacune à un mode de vibration quadrupolaire À — 2. 


“4.2. Méthodes expérimentales. — On a utilisé des faisceaux de 
protons, de particules x et d’ions lourds pour bombarder les cibles des 
Corps à étudier. 

… Les niveaux excités retombent à l’état fondamental principalement 
jar émission d’un rayonnement E> dans le cas des niveaux 2+ des 
noyaux pair-pairs ou par un mélange E2 + Mr pour les deux premiers 


. 


miveaux correspondant à I=K + r et K +2 des noyaux impairs. 


…_,.2-1. Étude du rayonnement y émis. — Les expériences sont faites 
Soit avec des cibles minces soit avec des cibles épaisses. 

+ Dans le premier cas, on peut étudier plus particulièrement la varia- 
ion de la section efficace en fonction de l'énergie des particules inci- 
dentes. 

* Avec des cibles épaisses dont on détermine le rendement on établit 
à distribution angulaire des y de désexcitation qui est sensiblement la 
même qu’en cible mince. 

- Elle est donnée par : 


W.10) W(8,) = Dai, vA%P: cos (0,). 
K 
6,— angle du y par rapport à la direction de la particule inci- 
dente. 


A} — coefficients tabulés (9). 

malt, v) — coefficients dépendant de l'énergie de la particule inci- 
dente. 

On emploie les spectromètres à cristaux de Nal(T1) conventionnels et 
ns chacun des deux cas on peut procéder à des mesures en coïnci- 
lence. 

Dans ces expériences, les principaux inconvénients sont : 

— la faible résolution des spectromètres (> 10 p. 100 pour E, & 
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— l'importance parfois considérable du fond. En particulier le ralen: 
tissement des particules dans la cible donne naissance à un rayonne- 
ment de freinage dont la section efficace de formation est donnée poux 
le rayonnement électrique multipolaire par : 


ds) = Etat DATÉE AUNNIS" 


(V..r1) K a(qa) +? FE (ns 4 | 
do(EX) — probabilité d'émission d'un photon dans l'intervalle du 
nombre d'ondes dgq. 

La contribution multipolaire magnétique est beaucoup moins intense 
(dans un rapport 2} par rapport aux multipôles homologues électri- 
ques) sauf dans le cas des « et pour des noyaux légers où le facteur 
Z;/A1 — Z,/A3 est très petit. 

Les expériences de Stelson et E. K. MacGowan (37) montrent quelle 
« Bremsstrahlung » contribue pour moitié à la formation du spectre 
entre les raies d’excitation coulombienne lors du bombardement de ‘At 
par des protons de 4 MeV. 

Malgré les inconvénients signalés, cette méthode est la plus utilisée 
en raison de sa simplicité: 


__ &.2-2. Étude des électrons de conversion. — Outre la possibilité dé 

déterminer avec une haute résolution la valeur de l’énergie des élec 
trons émis, cette méthode permet de déterminer les mélanges E2/M1 qu 
sont également donnés par les valeurs des distributions angulaires 
Elle demande l’emploi de cibles d’autant plus minces que l’énergie de: 
électrons de conversion est plus faible. 4 


4.2-3. Étude des particules diffusées inélastiquement. — Cette méthode 
encore rarement employée permet de déterminer les groupes des diffé. 
rentes particules diffusées inélastiquement. 

Dans tous les cas, afin de ne pas être perturbé par les réaction 
nucléaires possibles, il est nécessaire de se placer très au-dessous del 
barrière de potentiel correspondant au noyau cible : 


A1 + As I 
à Are 


(V.12) Er —= 1,442129 


D'autre part pour conserver le caractère non adiabatique de l’interae 
tion coulombienne la vitesse doit être une valeur telle que : 


Emev > 0,2Z4(A1/2:) °(Z:AEmev). 
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…_ L.3. Résultats expérimentaux. — 4 ,3-1. Niveaux excités. — Noyaux 
PAIR-PAIRS. — On a pu exciter le premier niveau 2+ dans la plupart des 
foyaux pair-pairs, avec d'autant plus de facilité que l’on se trouvait 
dans la région des noyaux déformés. Dans aucun cas, le second niveau 4+ 
correspondant à un spectre de rotation n'a pu être observé. Les transi- 
tions induites sont essentiellement de nature quadrupolaire électrique 
et les B(E2) calculés correspondent à des valeurs jusqu’à 100 fois plus 
élevées que celles trouvées par Weisskopf (42), dans le cas de la transition 
d'une seule particule. Les sections efficaces d’excitation du niveau 4+ soit 
par transition directe s(o+ — 4*) soit par double transition 5(o+—>2+—/4+) 
sont très petites. Ainsi 5(0o* —> 2+ — 4+) qui est supérieur à 5'o+ — 4+) 
pour des énergies élevées est égal à 5.10-?7 cm? pour des à de 20 MeV 
ét pour des noyaux de la région Z — go (2). 
… MacGowan et P. H. Stelson (30) ont observé l'excitation du second 
Hiveau 2+ de 622 keV du ‘Pt en détectant les y de la cascade 292 keV/ 
330 keV. Ils ont trouvé que le B(E2), pour la transition de 622 keV est 
de (1,74 o,35.10—*1 cm? soit 1/4 de la valeur B(E2), ; de plus, ils 
ont établi que pour le niveau de 330 keV B(E2);/B(E2),, —58 et que 
pour la transition de 292 keV ce rapport est égal à 35. 

- B'E2); : transition correspondant à la désexcitation. 

» B(E2),, : transition d’une seule particule. 
: Leurs résultats montrent que B(E2); pour la transition 2+ — 2+ est 
pue faible que B(E2); pour la transition 2+ — o ce qui est en contra- 

iction avec les prédictions des modèles à « forme instable » (43) et à 
€ oscillation libre » (33). 


À Noyaux 1mpairs. — Les deux premiers niveaux de rotation corres- 
ondant aux spectres rotationnels ont été observés avec une particulière 
netteté dans la région des noyaux déformés. Ces excitations ont été 
trouvées, comme pour les noyaux pair-pairs, être de nature essentielle- 
ment quadrupolaire électrique (E2). En particulier, G. Temmer et 
N. P. Heydenburg ont étudié de façon systématique la région des terres 
rares (4o). Les rapports des énergies trouvées correspondent assez bien 
avec ceux résultant de la formule (IV.8). 
- Toutefois, dans les régions intermédiaires les rapports trouvés sont 
différents des rapports théoriques. 
» On peut l’attribuer à un mélange de vibration et de rotation d'autant 
Plus que souvent les noyaux pair-pairs voisins présentent des niveaux 
de vibration caractéristiques. 
“ C'est dans ce sens que peut être interprété le résultat obtenu avec l’Au 
dans les expériences que nous avons faites. 


4 3-2. Sections efficaces observées. — Les études de la variation de la 
section efficace en fonction de l'énergie des particules incidentes ont 
hontré un bon accord avec la formule théorique ([V.1). De plus, elles 
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ont élabli que l’excitation coulombienne procède essentiellement par 
transition E2. Ê 
Il est intéressant de considérer non seulement la variation de la sec> 
tion efficace en fonction de l'énergie: 
pour une particule donnée mais de 
comparer les sections efficaces se rappor= 
tant à des particules différentes. | 
Alder et ses collaborateurs (1) ont, 
donné un graphique (fig. 21) permettant 
de comparer les sections efficaces se: 
rapportant aux deutons et aux particu- 
les « à celles de protons de même énergie: 
On y voit que l'excitation des niveaux les, 
plus élevés seraient favorisée par l’utili, 
sation de protons pour une même éner- 
gie de la particule incidente. | 
Cependant, il convient de noter que le 


rapport o/6y 


0 
SES À spectre de ralentissement est plus impor: 
Fangalev #4) tant pour les protons et qu'il peut être 
Fig. 21. intéressant d'employer des particules & 
E : Energie de la particule. et même des ions lourds. | 
Z : Charge du noyau cible. Lors de l'estimation des sections effi= 


E : excitation du noyau cible!  caces, il est nécessaire de tenir compte 

de la fraction de y convertis dans les dif= 
férentes couches. Dans les cas des noyaux impairs, les distributions 
angulaires donnent des renseignements sur les mélanges E; + M, 
correspondant aux transitions A[— 1, renseignements qui sont égales 
ment fournis par l’examen des électrons de conversion. Dans le cas des 


noyaux pair-pairs, les études de dis- 


tributi Ï i | 
ibution angulaire E2 ont permis de deu (4% 14) 
vérifier le parfait accord avec les résul- 515hev (89,4) 4 & 


tats du traitement quantique. 
| Se 482hev (1%,%)% à 
A 


LA 


4.3-3. Cas particuliers du Ta, Au suit CAT 
-et du platine (mélange d’isotopes naturels). 4 
— &) ÉXGITATION COULOMBIENNE Du 137kev (8% 4 

Ta. — L'étude de l'excitation cou- ; $ 
lombienne du "Ta est particulière- 0 ii (84, 417% 
ment complète. On le doit au fait que mi g 
les y de désexcitation du Ta sont Fig. e.- 5 


ceux qui ont été les premiers observés, 
à la facilité d'obtenir des cibles à l’état de grande pureté et également 
au fait que ce noyau se situe dans la zone des noyaux déformés. Ce 
noyau est particulièrement favorable pour vérifier les hypothèses du 
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modèle collectif. Nous donnons ci-après un schéma des niveaux du 
181 avse . à . é É 

“:1a (10) en précisant ceux qui ont pu être atteints par excitation cou- 


ombienne. 


S 


É Ce sont les niveaux de 137 et 303 keV. Le niveau de 303 keV se 
désexcite à l’état fondamental par : 


— un y direct qui est un pur E> ; 
— une cascade passant par le niveau de 137 keV. 


Le rapport Niç6 kev/N303 kev est trouvé égal à 1,74 (37). 

Les rayonnements de 166 et 137 keV sont des mélanges E2 + Mi. 

… La connaissance des mélanges et du rapport cascade/direct permet 
«le déterminer : 


\ 


da bent ee SR 


L 


NE 4 à PR NOEL 


ne — la valeur de B(E2)exe pour les niveaux 303 et 137 keV; 
_ — les B(E2); pour les y de 303, 166 et 137 keV; 
À — les B(Mi)4 pour les y de 166 et 137 keV. 


» À l’aide de ces dernières valeurs on calcule : 


1 — Q, : moment quadrupolaire électrique intrinsèque ; 
k — Jx—gr : différence entre les rapports 
&yromagnétiques intrinsèque et collectif. 


TEE 
“ La mesure du moment magnétique de 
d'état fondamental permet alors de détermi- 
mer gx et Jr. 
Les résultats obtenus confirment les hypo- 
“thèses du modèle collectif. Re 
268 kev SE TT 
= D) ExGTATION COULOMBIENNE DE AU. — 
Ce noyau est intéressant parce qu'il se situe 
dans une région de moindre déformation. 
Les résultats obtenus (15) (22) montrent que Tale 1/28 
‘on excite les quatre niveaux de 77, 268, SAS 
278 et 550 keV suivant le schéma ci-contre. AU 
_ Le niveau de 550 keV décroît essentielle- SALE 
.e : : Fig. f. 
ment par transition directe E2 et une faible 
partie par cascade passant par le niveau 278. 
a valeur du rapport d'embranchement cascade/direct est 6 p. 100 (37). 
_ Les valeurs des B(Ez2)exc pour les différents niveaux déduits des 
valeurs des mélanges de 7 de multipolarités différentes et des rapports 
des transitions cascade/directe semblent en accord avec la théorie de 
‘excitation coulombienne, dans la limite des erreurs expérimentales. 
- Toutefois, la suite des énergies correspondant aux différents niveaux 
ne correspond pas aux valeurs données par le modèle collectif dans le 


-cadre du couplage fort. 
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Le rapport théorique entre les niveaux 5/2 et 7/2 devrait être de 2,40. 
En réalité il est trouvé égal à 1,99 Æ 0,02. 

Il était intéressant de voir si les « de 11,3 Ho,3 MeV nous donne: 
raient des résultats conformes à ceux déjà obtenus. Toutefois, nous 
étions limités par nos conditions expérimentales que nous allons décrire 
ci-après. 

Les expériences avec le tantale nous ont fourni un étalonnage pour 
l’ensemble de nos appareils. Nous avons ensuite examiné d’autres cibles 
en nous limitant à la région des Z «80. Dans cette condition la section 
efficace de formation, du noyau composé est << 107*! cm?, de sorte que 
nous ne sommes pas gêné par les réactions nucléaires qui pourraient 
se produire sur les noyaux de cibles. 

Toutefois, il reste la possibilité d’une impureté ou de noyaux parasi= 
tes (gaz résiduels par exemple). 


c) ExarrarIoN couLomBienne pu Pt. — En bombardant une cible 
de Pt, on obtient les y correspondant à l’excitation des différents 1802 
topes (37) et dans les conditions généralement rencontrées pour les 
noyaux pair-pairs et impairs (Ptit, Pti%5, Pt%8, Pt1%). Toutefois, 
récemment MacGowan et P. H. Stelson (30) ont observé l'excitation 
du second niveau 2+ de ‘**Pt avec une cible enrichie à 65 p. 100. 

Nous préciserons d’abord nos conditions expérimentales. 


Le 


CHAPITRE V 


Conditions expérimentales réalisées 
pour nos expériences d’excitation coulombienne. 


9.1. Dispositifs expérimentaux. — Nous avons successivement 
utilisé les deux dispositifs expérimentaux suivants : 4 

5.1-1. Dispositif I. — Nous avons conservé d’abord le montage décrit. 
au chapitre IL et comportant en particulier une feuille d’or diffusant 
une partie très faible du faisceau, un détecteur des particules diffusées 
à 90° composé d’un cristal de CsI monté sur un photomultiplicateur: 
Les impulsions fournies par le détecteur sont envoyées sur un oscillo* 
scope de contrôle et dans une échelle à côté du pupitre de commande du 
cyclotron. ; 

Les particules à transmises par la feuille d’or viennent alors après 
une nouvelle collimation au moyen des diaphragmes identiques à ceux 
précédant ie diffuseur, bombarder la cible qui se trouve placée 
à l'endroit où se trouvait le disque de laiton qui recueillait le fais 
ceau. 


FE 


FAISCEAU DU CYCLOTRON DU COLLÈGE DE FRANCE 1085 


Toutefois, pour minimiser l'absorption des y émis, la paroi se trou- 
vant derrière la cible est constituée par une mince feuille d’acier 
d'épaisseur 2/10 de millimètre. L'ensemble cible/paroi est isolé et est 
relié à l’amplificateur à courant continu, Ekco suivant le schéma 
-c1-contre : 


vers l'amplificateur 
e à courant Conint 


Vas ei Le) 0 


” La détection des y provenant de l'excitation des noyaux de la cible 
-ést assurée par un spectromètre constitué par : 


Ar 


— un cristal de Nal de 1,3/4 inch sur 2 inches associé à un photo- 
multiplicateur Dumont 6292, placé immédiatement derrière la cible ; 
— les impulsions sont envoyées sur un oscilloscope de contrôle, atté- 
uées puis dirigées dans une autre pièce du Laboratoire où se trouve. 
n sélecteur à 100 canaux RIDL. 


Ç 
: 


ES D 


- Nous avons constaté qu'il était indispensable d'améliorer le vide au 
voisinage de la cible afin de réduire les réactions sur le gaz résiduel. 
e vide qui règne dans cette partie est en effet celui établi par les 
ompes qui créent le vide différentiel sur les lentilles. À cet effet, nous 
vons construit une chambre à réaction permettant un pompage 
direct. 


4 


RSR RE VAN EC ETES 9 ET EAANTT 


ORET 


[-0) 


PERTE 


Q 


5.1-2. Dispositif II. — La chambreréaliséeen duralumin a un diamètre 
intérieur de ® — 170 mm et une hauteur intérieure de 160 mm. File 
présente à l'extérieur huit faces avec chacune un trou exactement centré 
en leur milieu d’un diamètre d— 54 mm. Chacun de ces trous peut 


être obturé par un capuchon ayant l’une ou l’autre des formes indiquées 


sur la figure 22. ; 
> Dans le cas où l’on veut se rapprocher le plus possible du centre de 
la chambre on place alors le capuchon creux qui permet d’y introduire, 
Le cristal du détecteur. En outre ce dernier présente l'avantage d’avoir 
la possibilité d’être protégé à l’intérieur de la chambre par une pièce 


Ë 


géré 
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de plomb épousant sa forme et celle de la paroi intérieure, et ayant un, 
trou centré sur l’axe du capuchon de diamètre ® —32 mm. : 
Le couvercle en laiton de cette chambre comporte un logement cen:, 
tral avec joint en « U » dans lequel glisse une tige rectifiée constituant | 
le porte-cible. Le fond de la chambre est percé d’un trou circulaire de] 


faisceau 


7 


< capuchon (dural) 
 photomultiplicateur 
Fig. 22. — Chambre à réactions. 


diamètre ® —go mm, en communication directe avec une pompe à dil 
fusion Edwards au moyen d’un tube de D —80 mm. | 
Le dispositif I nous a permis de nous assurer qu'il était possible di 
faire des expériences avec des intensités comparables. E 

. 


» 


5.2. Comparaison des intensités du faisceau de particules «. - 
Ce qu’il nous importe principalement de connaître dans les expérien 
de réactions nucléaires en général, c'est le nombre de particules q 


déjà permis de nous assurer que l'intensité lue sur l’amplificateu 
courant continu était proportionnelle au nombre de coups par minu 
enregistré par l’échelle. Ainsi pour un courant constant de l’ordr 
de 0,008 LA nous avions 40.000 coups/minute. 
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… Ceci indique que le nombre d'a diffusés est proportionnel à l'intensité 
du faisceau tombant sur la cible. Mais il était essentiel de vérifier que 
“le nombre de coups de notre échelle était rigoureusement proportionnel 
au nombre d'a tombés sur la cible. Nous l’avons établi en bombardant 
-la cible pendant des temps variables, avec des intensités variables mais 
“toujours avec un même nombre total de coups sur l'échelle. Dans tous 
- les cas, les spectres étaient rigoureusement superposables. 

… Il pouvait toutefois se glisser une erreur lors de la mise en route du 
cyclotron, étant donnée la proximité des valeurs du champ magnétique 
du cyclotron correspondant aux deux faisceaux de particules « et de 
. deutons résiduels ( 1/100). On identifie immédiatement les particules 
en observant la hauteur des impulsions sur l’oscilloscope de contrôle et 
É la saturation de la voie de détection des y de la cible produite dans le 
À cas d’un faisceau de deutons. Ces derniers possèdent des sections effi- 
* caces de réaction supérieures aux «. 

Au cours des différentes expériences, nous nous sommes heurté à 


- deux difficultés essentielles : 

… 1° Les effets des rayonnements parasites créés dans la machine elle- 
- même et par le faisceau sur les différentes parties du dispositif de foca- 
» lisation. Ce fond est d’ailleurs beaucoup moins important en « qu'en 

Jeutons. Nous l'avons réduit d’un facteur 10: 
* __ en disposant à l'intérieur du tube T(2) une chemise de Pb 


de 2 mm d'épaisseur; 
__ en blindant avec un mur de 20 em. de Pb au niveau du diffu- 
seur. 
> 2» La H. F. rayonnée aussi bien par l'émetteur principal alimentant 
les dees que celle provenant de l'émetteur de chauffage du filament. Le 
» principal effet consiste en une modification des valeurs de fonctionne- 


‘ment des appareils situés à proximité de la chambre à réaction, au 
- cours du temps. 
à Nous avons réussi à l'éliminer presque complètement en disposant 
des prises de masse à des endroits les plus rapprochés que possible et 
en blindant le phototube lui-même. 
* Au cours des nombreuses expériences que nous avons faites, nous 
avons, systématiquement écarté celles pour lesquelles l’étalonnage 
avait varié de plusieurs canaux, autour du 50 canal du début à la fin 
de l'expérience. A | 
Nous avons entrepris des expériences sur l'excitation coulombienne 
du tantale et de l’Au. Nous avons également examiné rapidement le 
cas d’un mélange d’isotopes naturels de platine et de plomb. 


> 


__ Jleût été fructueux d’utiliser des cibles 
e la chambre, mais pour les raisons indiquées 
s « soit suffisante pour effectuer de 


5.3. Cibles utilisées. 
. minces placées au centre d 
auparavant et bien que l'intensité de 
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telles expériences, elles auraient duré trop longtemps étant donnée l'ins-: 
tabilité des appareils avoisinant le cyclotron. 

Aussi avons-nous été contraint d'utiliser des cibles épaisses et dans: 
une position telle que nous ayons une intensité suffisamment impors} 
tante des « émis dans les réactions. A! 
cet effet, nous les avons placées en bout! 
du faisceau suivant la figure ci-contre* 

— le cristal est placé dans son loge: 
ment se trouvant ainsi protégé à l’inté| 
rieur par le bloc de plomb formant égæ| 
Paroi dé lement diaphragme ; 


Œ 
CLR 

/ 
W & 


- 


l& chambre — nous avons utilisé des cibles : de! 
tantale de 50 mg/cm?; d’Au de 49,5 mg/ 
Fig. h. cm? (30 u) ; de platine et de plomb. 


5.4. Efficacité des compteurs. — Pour atteindre le nombre de ÿ 
fournis par l’excitation coulombienne et ayant une énergie donnée, ül 
est nécessaire de connaître l'efficacité des compteurs. 

Nous avons déterminé l'efficacité photoélectrique de notre spectro= 
mètre. 

Nous appellerons e, l’efficacité photoélectrique pour une position don= 
née de la source par rapport au détecteur : 

Nous aurons : 


RES ROC 


R : rendement dans le pic photoélectrique. 
:- : efficacité totale (photoélectrique + Compton). 


Nous pouvons calculer le rendement R en faisant le rapport de la 
surface du pic photoélectrique à la surface totale des spectres enregis- 
trés, en tenant compte toutefois du pic de rétrodiffusion. 

Nous avons fait ce calcul pour les y de 279, 510 et 660 keV de 
Hg?%, Na?? et Cs!°7 respectivement : | 

Nous avons : 


Ro59 kev —0,6 +0,03, 
Rs10 kev = 0,38 + 0,02, à 
Roi kev — 0,34 + 0,02. : 


Nous ne pouvons atteindre directement er. Mais le calcul théorique à 
permis à Bell (5) de donner les courbes d'efficacité en fonction de la 
position de la source par rapport au détecteur pour un cristal de 
dimension donnée, Nous avons alors déterminé e, expérimentalement: 
puis nous avons comparé les courbes données par Bell pour e; en nous 
servant des valeurs de rendement déterminées plus haut. 

Pour ce faire, nous avons fait plusieurs expériences : 


æ# 
# 
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- Nous avons utilisé le sélecteur à 100 canaux qui permet de faire des 
>xpériences en coïncidences. Une source de Na°? à été mise à la place 
xacte de la cible avec la protection de plomb analogue à celle s’y trou- 
ant pendant les expériences d’excilation coulombienne. Nous avons 
placé le détecteur P(1) à sa place 
habituelle et un autre détecteur P(2) 
wWalogue dans la position indiquée 
par la figure ci-contre : 


h| CrISTal p 


ï 7 < ï (4) 
- 1° Dans une première expérience Naïri 

nous examinons les coïncidences entre 
les raies du Na?? de 500 keV et de 


1,26 MeV. 


ES 
paroi de la 


È chambre 
+ À l’aide du sélecteur à 100 canaux, 


nous examinons le spectre donné par Peur 

P(1) qui est en coïncidence avec le pic 

photoélectrique correspondant au y de 1,26 MeV, donné par P(2) qui 
commande l’ouverture de la porte. 

- Soient alors : 


AA 


N : le nombre de y de 1,26 MeV émis pendant le temps T, 
2N : le nombre de y de 510 keV émis en coïncidence, 
w, : l'angle solide de P(r1) par rapport à la source, 
w) : l’angle solide de P(2) par rapport à la source, 
=», : efficacité photoélectrique de P(1), 


), : efficacité photoélectrique de P(2). 


Nous avons pendant un temps Le: 


FARAE SET PEAR T, PANNE ER EU ES SUR 


N, : Nombre de y dans la raie photoélectrique de P(2)— Nu:c,.. 
> N, : nombre de coïncidences dans la raie photoélectrique de 
510 keV — 2Nu,e, we “ 


Xe 


Le rappor 2N, donne w,e,,. 


- Nous avons obtenu : 
Ni == 486 
No 387 


W1€p, — 0,046. 


* 0 Dans une deuxième expérience, nous avons ajusté la porte de 
lanalyseur à 100 canaux sur le pic photoélectrique du y de 510 keV 
ourni par P(2). Nous avons alors observé le spectre en coïncidence 
lonné par P(1) quand P(2) est dans une position opposée par rapport à 
a source. 


: ra 7 
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Si w, < W,, nous avOns : 
= — 
N'—=N;:, NN; 


Nous trouvons : 


Ne Lo 000 


N,= 159200 
Ep, === 00 
d’où : ; 
tj — 0; 18. 
1 
0,9 
0,8 
0,7 
0,6 
0,5 
LU 
0,3 


02 0304 06 08 1 2 5 45678010 


Fig. 23. — Efficacité photoélectrique des cristaux de Nal._ 


_ Courbes de P. « Bell, Ra Ce Davis, NH Lazar. 

Courbe I : cristal de 1/2 inch X 1 inch à 7 em de la source. 
Courbe IV : Cristal de 3 inch X 3 inch à 0,3 em de la source. 
Courbe IIT : Etalonnage avec Ra à 20 em. : 
Courbe II : Etalonnage avec coïncidences cristal contre source pour 
cristal de 1 3/4 inch X 2 inch. ? DR 


Nous obtenons ainsi €, pour 510 keV et la CAES wi de l’ angle 
_relatif à la position de la source. : Dr TS 
Nous avons ensuite remplacé la source de Na par une 


. de Cof et nous avons placé la porte sur la raie de 1, 33 MeV. 
Nous avons obtenu : 
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£pyl,17 Mev — 0,122. 


… On en déduit par comparaison des intensités photoélectriques du y 


. W1€p;1,33 Mey —0,0198 
4 Epyt,33 MeV — 0,11. 
» 


; P. R. Bell, R. C. Davis et N. H. Lazar (6) ont donné les courbes 
lefficacité <, correspondant à différents cristaux de Nal (T1) et pour 
es positions différentes de la source. En utilisant le même système de 

éoordonnées que ces auteurs, nous pouvons placer les trois points déter- 

inés sur une droite qui se situe bien par rapport à celles données par 
s auteurs (fig. 23). 


Paroi dela chambre 


Fig. j. 


. De plus, nous pouvons calculer les valeurs de : d’après les valeurs 
fournies par cette droite et nous trouvons : 


— 0,73 + 0,05 
7 ee NES 
€ = 5 0 0 
T510 keV 0,65 ù 

= eo 06. 
PTE DE ? 


à Ces valeurs sont en bon accord avec celles données par Bell (5), tou- 
lefois les y plus énergiques sont un peu favorisés étant données les 


dimensions supérieures de notre cristal (1,3/4 inch sur 2 inch 
jontre 1,1/2 sur 1 inch). 

» Sur les courbes de Bell données plus haut, nous avons remarqué que 
1 valeur de «, diminue quand on rapproche la source du détecteur. 
Vous avons alors procédé à un étalonnage de <) Pour une source placée 
0 cm du compteur. Nous avons choisi comme étalon la source 
le radium de 25 uC + 0,9 pG du Collège de France que nous avons 
lisposée comme l'indique la figure ci-dessus. 

- Les nombres de y émis d'une énergie donnée pendant un temps 
léterminé sont parfaitement connus. 


Ÿ 
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0,61 Mev 


5Ù 60/0 el. des 


AO ALT SE SUR D 
: y canaux 


- Fig. 24 a. — Spectre des y de Ra B + C [E, > 500 keV]. DS 
1. 4 


& Nous avons -établi le spectre avec notre analyseur à 100 ca 
Da CAETE | 
Nous avons décomposé = spectre en nous servant des rapports 

nus entre le sommet cet le creux du pic photoélectrique pou "€ 


8& 
en 
ou 
LO 
eo? 
| 
\ 


292 key 
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jectres de y bien connus de 510, 278, GGo, 1,17, 1,33 MeV, la dif- 
culté de séparation commençant vraiment à partir du pic de 354 keV 
u spectre composé donné par le radium B + C. 
Np comptés 


Nous avons obtenu la valeur =, pour chacune 


: | N émis dans l’angle © 
es raies suivantes : 


1,77 MeV : 0,10 6,01, 
1,13 MeV : 0,13 0,01, 
6r2 keV : 0,23 Eo,or, 
304 keV : 0,33+0,02, 
292 keV : 0,40 +0,03. 


Ces points s’alignent parfaitement sur une droite parallèle à celle 
onnée dans la figure 23 pour la position de la source à la place de la 
ble. 

"Nous avons prolongé notre courbe d'étalonnage vers les basses éner- 
ies en nous inspirant de la forme des courbes voisines. Mais il est 
en évident que la précision sera moindre au-dessous de 200 keV. 


u 


CHAPITRE VI 


Résultats obtenus. 


6.1. Excitation coulombienne du ‘Ta. — Nous avons placé une 
ble de tantale, pesant 50 mg/cm*, absorbant toute l'énergie du 
isceau d’«, dans la position indiquée auparavant à l’intérieur 
; la chambre à réaction dans laquelle nous avons établi un 
ide < 10° mm Hg. Nous avons ajusté la valeur des tensions sur les- 
ntilles D, — 35 kV, d, — 20 kV de façon à retrouver le spectre des « 
la même position dans notre sélecteur. L'énergie des « incidents est 
rs celle déterminée par notre étalonnage E,—11,3+0,3 MeV. 


fous avons procédé à une série d'expériences en éliminant celles pour 
fsquelles l’étalonnage avait varié en cours de bombardement. Chacun 
es spectres relevé sur notre analyseur correspond à un nombre déter- 
né d’impulsions sur l'échelle que nous appellerons Ne. 

Nous avons obtenu les spectres des figures 25. 


-L'étalonnage des spectres ayant été réalisé avec les raies de 279 keV 
u Hg°??, de 510 keV de Na°° et de 66: keV du Cs!#7, nous avons trouvé 


“ 


< 400 keV, ; Ne — 70 000. 
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Fig. 25 a. — Cible de Ta. 
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our l'énergie des raies observées, que nous avons attribuée à l’excita- 
ion coulombienne : 


3 136 keV + 1 keV, 

2 167 keV + 1 keV, 

| 303 keV + 1,5 keV. 

…Elles correspondent à l’excitation des deux premiers niveaux de rota- 


4 = 
e (K=— 7/2, I1— 9/2) et (K— 7/2, J— 11/2) de la bande de rotation 


— 7/2. Nous avons déterminé la surface des pics photoélectriques 
jour chacune de ces énergies. 


12524 0,04 Mev 


ch — 


——172*0,05 Mev 


—— 22? 0,06 Mev 


5 000 


—— 335: 008Mev 
—— 3,8*010 Mev 
=— 4,30+ 010 Mev 


—— 47#02 Mev 
— 5013 MeV 


— 5,32+014Mev 


=— 


o © 2% 3 4 5 0 70 & go 
Canaux 


Fig. 251c Cible de Ta: 
E, < 800 keV ; Ne — 850 000. 


Nous avons ensuite procédé à la correction d'efficacité du compteur Ée 
ous reportant à la courbe de la figure 23. 

Pour remonter au nombre réel de ÿ émis il nous faut maintenant 
naître : 

a) les coefficients de conversion totaux dans les différentes couches 
jur chacun des y. La détermination de ces coefficients nécessite la 
mnaissance des mélanges E(2) + M(1) correspondant à chacune des 
ansitions. Nous avons adopté les valeurs données par P. H. Stelson 
#F. K. Mac Gowan (37) qui sont de 1,53 ; 0,79; et 0,079 pour les y 
à 136 keV, 167 keV et 303 keV respectivement ; 

D) la distribution angulaire des y émis. 
Nous pouvons déterminer la distribution angulaire des y émis en 
Ipposant que nous avons affaire uniquement à des excitations par 
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transition E2. Dans ce cas, Alder et ses collaborateurs (1) ont montré 
que les coefficients a2 (v, Ejet AË s'appliquant au cas d’une cible épaissé 
sont approximativement les mêmes que ceux valables pour une ciblé 


È 5 è ; ÔE: 
mince pour une énergie des « plus faible d’un facteur (: _e ne). 


; ÔE» : Me : 6 : ? 
Le facteur est celui qui intervient dans la détermination du ren! 
0 


dement de la cible : 
EN . En 


: section efficace d’excitation coulombienne pour E—E;, 
: énergie des particules incidentes, 
N : nombre des noyaux cibles par centimètre carré, 


G 


e 


(es) 


0 
dE É 
) : ralentissement dans la cible pour E=E,. 


La valeur de v est donnée par : 


1 9 9 Z Z: : 
V — 2| ME nr”! avec 0 — S ee Z\Z2e? 
: RV; Mas ENr ? 


VE + > X ee } ?(E; —E,)' 1— 0,044(AH)fE 
où : 


E; et E; sont les énergies des à avant et après l'excitation, 

M : masse du proton, 

AE : énergie d’excitation du noyau en MeV, à 
AM : masse de la particule incidente, É 
A,M : masse des noyaux de la cible. 


Dans notre cas pour E, — 11,3 MeV + 0,3 MeV : 


ÔEe 
Eo 


RE EE à ù 


Nous devons donc déterminer les différents coefficients à partir d'u 
énergie des à de 11,3 MeV/1,27 9 MeV. ‘4 

Pour les y de 303 keV, en supposant que l'excitation soit pure 
ment E2 nous avons : 


v —= 0,0226 
630, 20 L 
av, E)=0,45  AÏ—0,168 | 
aÿ(”, £) = 0,02 Ai—0 4 


TA 
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Nous obtenons donc : 
W(8.,,)303 —= 1 — 0,079P: (cos 0.) + …. 
ï 1 


En ce qui concerne les y de 136 keV, l'énergie à laquelle nous devons 


KE ser 6 : Er ÔE 
“calculer les coefficients de la distribution est déterminée par Fe = 0374 
+0 


ælle devient 8,25 MeV. 
… Dans ce cas : 
FE Y — 0,014 CO TUE 


Nous prendrons comme valeur du rapport entre les éléments de 
“matrices réduites pour les transitions E2 et Mr la valeur donnée par 
.MacGowan (29) : à — 0,50. 

Dans ces conditions, nous avons à? — 0,25, 


; ai(v, EVE 0:35 A2 — 0,02 

$ ai(v, £) = 0,02 A? — 0,27 

2 W,hs5= 1 + 0,005P; (cos 8,) + 0,0054P, (cos 8). 
£ l 


— Pour des petites variations de £ dans la région considérée a(v£) varie 
à peu près linéairement et ail), £) reste approximativement constant. 

F. K. MacGowan et P. H. Stelson ont déterminé expérimentalement 
s valeurs des produits a; A, et a,A, (29) pour les y de 303 keV produits 
par excitation coulombienne avec des protons incidents de 4 MeV. 

…— Ils donnent : 


; 


; &2Â: — 0,089 + 0,004 a;A, = 0,006 + 0,004. 


- Ils ont également déterminé la distribution angulaire des y de Fe 
267 keV et trouvé : 2 


W(. )167 kev=—= 1 + 0,112P: (cos 0.) + 0,020P, (cos 0). 


W(B, a67 rev — 1 + 0,106P: (cos 0.) + 0,012P, (cos 0). 


Nous voyons que ces distributions sont favorisées vers l'avant princi- 
balement pour les y; de 303 et 167 keV. Mais il apparaît également que 
lans notre géométrie nous ferons une erreur au plus égale à quelques 
100 en les considérant comme isotropes. ; 

” Le nombre des y du spectre dans la raie photoélectrique correspon- 
dant à la désexcitation d’un niveau donné est donc : 


ï 
NN X Y,X w X K x Te. ES 


Annales de Physique, 1959. _ 
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nombre d’« tombés sur la cible, 
Y. : rendement de la cible pour l’excitation du niveau considéré, 


w : angle solide du détecteur, 

K : rapport d’embranchement du y considéré, 
ar : coefficient de conversion totale, 

, : efficacité danse pic photoélectrique (déterminée au chapitre V} 
Nous poserons : 


ee 


Ni 
Yo Ep 
A partir des spectres des figures 25 correspondant à un nombre Ne 
d'impulsions à l'échelle du moniteur égal à 70 000. Nous avons obtenu # 


N,, (167 keV) 


TO USFOS 
Ny,, (303 keV) à *k 


Ce résultat est en bon accord avec ceux de W. I. Goldburg et. 
R.M. Williamson (21) (1,7), P. H. Stelson et F.K. MacGowan (29) (1,74); : 
H. Mark et G. Paulissen (31) (1,7). | 

Nous pourrons également déterminer le rapport des rendements pour! 
l’excitalion des niveaux de 137 keV et 303 keV : 


Y136 keV 


. — D Je 0h 
Y303 keV ; À 


Or si nous déterminons le rapport théorique résultant d’une excitas 
tion E2 nous obtenons d’après les formules (IV.1) et (VI. 1) : 


ÔE2 
SE ns à | 
Y136 keV LB E2) fin >< Es J136 keV | 
Yo: kev af ÔE2 | 
: B(E2) x {fri, E) x == 
{ 2) (ris <) X< E, 303 ke V i 
En utilisant les coefficients correspondant à y — o nous pouvons déter: 
F E2 di à 
miner jen faisant une erreur << 2 p. 100. 0 
° » | 
Nous avons : À 
É136 keV —0,0865 JE, ni)136 kev — 0,87 r 
Ë303 keV — 0,193 FE; ni)308 kev — 0,72 ; 
3 
Y136 keV : 
% ON ? 
303 keV À 


Nous voyons que nous sommes en bon accord avec la théorie. 

Ainsi pour les raies considérées, d’une part nous avons trouvé un bo 
accord avec les différents résultats théoriques et expérimentaux en uti+ 
lisant nos « de 11,3 MeV, ce qui montre qu’ils restent valables pour cettel 
énergie; d’autre part, nous avons établi que notre appareillage étai | 
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capable de nous donner des résultats avec une précision suffisante pour 
faire des expériences avec d’autres cibles. 

- Nous signalons que nous avons observé une raie au voisinage de 
228 keV. Nous pouvons l'interpréter comme résultat de la coïncidence 
“des y de 167 keV avec les X de réarrangement résultant de la conver- 
sion de yde 136 keV de la cascade 167 keV/136 keV provenant de la 
…désexcitation du niveau de 303 keV. 

… Pour les autres raies du spectre plus énergiques nous verrons 
“qu'elles apparaissent également en bombardant une cible quelconque 
de Z élevé. 

Etant donnée la grande pureté du Ta utilisé, nous ne pouvons que 
les attribuer à des réactions parasites extérieures à la cible. ; 


be 
…_ 6.2. Excitation coulombienne de ;;Au. — Il nous est apparu intéres- 
sant d'examiner l’excitation coulombienne de ‘Au. Ce noyau, éloigné 
“de la région des grandes déformations, correspondant à 150 << A 190 
… possède cependant un spectre qui a été interprété comme étant de rota- 
“tion. 

… Alkhazov, Andreyev, Greenberg et Lemberg (3) utilisant un faisceau 
ions N*++ ont trouvé des résultats s’écartant de ceux généralement 
“obtenus. Ils ont signalé une raie de 286 keV et une de 580 keV à la 


0 de celles de 238 keV et 550 keV habituellement indiquées par les 


uteurs, ce qui nous a conduit à étudier la réactiun avec notre faisceau 
de particules « de 11,3 MeV. 

Nous avons successivement utilisé les dispositifs I et IT, en bombar- 
dant une cible épaisse d’or (+ 50 mg/cm?) derrière laquelle se trouvait 
placé le détecteur. Dans le dispositif 11 la cible se trouve simplement 
+ séparée du compteur à scintillation par une épaisseur de duralumin de 
1 mm. 

- Avec le dispositif [ nous avons procédé à la détermination de l’éner- 
gie des raies observées dans les diverses régions du spectre. 
A vec le dispositif II nous avons déterminé plus exactement les carac- 
“térisiiques de celles que nous pourrions attribuer à l'excitation coulom- 


, 80 9 
bienne de Au. 


6.2 1. Détermination des raies produites par excitation coulombienne. — 
ous nous sommes servi des étalons suivants : Hg*°?, Na°?, Cof", 
“Cs:7, Na’. Nous avons observé le spectre des y allant jusqu’à 4 MeV. 
Dans la région jusqu'à 1 MeV nous avons observé des raies intenses 
aux énergies suivantes : 77 keV Æ 1 keV, 191 keV + 1 keV, 278 keV 
+ 1 keV, 510 keV, 550 keV + 2 keV (fig. 26) et des raies beaucoup plus 
faibles à 720 keV + 8 keV et 800 keV Æ 10 keV. 
Nous avons tenu compte des variations d'étalonnage au cours de 
J'expérience et adopté la position moyenne. Ceci explique les incerti- 
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tudes que nous obtenons sur l'énergie des raies ; toutefois on peut étas 
lonner les raies de 278 ou 510 keV en plaçant une source de Hg*°*° ou 
de Na?? entre la cible et le détecteur pendant l'expérience. On voit alors 
qu'il n’y a pas d'élargissement sur les raies correspondantes du spectres 

Les raies de 510 keV, 720 et 8oo keV existent également dans le 
spectre du tantale. Nous avons d’ailleurs pu agir sur l'intensité du y 
de 510 keV en protégeant le cristal par un blindage suffisant. Il semble 
qu'il soit en grande partie dû aux réactions des « avec le laiton du 
tube T(2) et du dispositif précédant la cible, ainsi qu’à l’air résiduel 
dans la chambre. 

Au-dessus de 1: MeV nous retrouverons exactement les raies que nous 
avions trouvées dans le tantale (fig. 25). 

Nous devons donc considérer que ce sont bien des raies parasites dues 
aux réactions nucléaires. Nous avons pu déterminer que la partie du 
spectre correspondant au y d'environ { MeV est due à une impureté 
du Pb qui constituait les diaphragmes. 

Il ne nous reste donc comme raies provenant de AU intrinsèque» | 
ment que celles à 77, 191, 278, 550 keV. | 

Elles correspondent à l'excitation des niveaux de 550 keV, 278 keV, 
268 keV et 77 keV suivant le schéma indiqué au chapitre IV. 

Ces niveaux ont été excités avec des particules moins énergiques: 
Etant donnés les résultats favorables obtenus avec le tantale, 1l nous 
est apparu intéressant de procéder à une confrontation avec les résultats 
théoriques et expérimentaux précédemment établis. | 

Le dispositif IT nous a permis d'obtenir des spectres beaucoup plus 
nets ; nous les avons utilisés pour étudier les diverses raies. 41 

À 

6.2-2. Intensités des y de désexcitation. — Nous avons utilisé les formes 
des raies d'étalonnage surtout dans le cas de celle de 278 keV qui coïn* 
cide avec celle de *#Hg. Nous avons réalisé la décomposition du spectré 
en tenant compte d’un fond dû au « Bremsstrahlung » que nous avons 
fait semblable à celui observé dans le tantale conformément aux don* 
nées théoriques. 

Comme pour le tantale, nous n'avons pas tenu compte dans nos expés 
riences de l'anisotropie des y émis prévue par la théorie et observée paf 
Eisinger, Cook et Glass (15). Nous avons considéré qu'avec le dispo= 
sitif IT la cible étant très près du cristal, l'erreur ainsi faite est infé-= 
rieure à celle entraînée par la composition du spectre. è 

Pour la raie de 77 keV, il apparaît que les corrections dues à l’absorp= 
tion dans notre géométrie et surtout notre imprécision sur l'efficacité 
photoélectrique du compteur ne nous permettent pas d'interpréter cor= 
rectement nos résultats. Nous avons opéré sur les raies de 191 keV, 
278 keV et 550 keV. 


Nous nous sommes ramené à Ne — 500 000 coups (nombre de coups 
au moniteur). F 


LA 


} 
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En utilisant notre courbe d'étalonnage des efficacités photoélectri- 
ques nous avons atteint Le nombre de y tombés sur le détecteur. A part 
"la raie de 550 keV qui est presque entièrement E2 les autres sont des 
- mélanges de transition E2 et M1 plus ou moins convertis. 
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Fig. 26 a. — Cible d'Au. Dispositif I. 
(1) Ne — 200 000 ; (2) Ne — 1 000 000. 


- Nous avons utilisé les coefficients de conversion totaux déterminés: 
ar MacGowan (37) : 


—— 0:02 0:20 1:09 


FT550 keV Atos keV #91 keV — 
. Le rapport des transitions par la cascade 278 keV/273 keV aux tran- 
itions directes pour le 550 keV a été trouvé égal à 4 p. 100 (37). 
. Les sections efficaces d’excitation coulombienne des deux niveaux de 
268 et 278 keV sont très sensiblement dans le rapport des B(E2). Nous 
itiliserons les spectres correspondant aux figures 26. 
- Dans ce cas, nous obtenons : 
B(E2)Exc/B(E2)Exe — 0,245 Æ 0,08. 

268 keV 278 keV 
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Alder, Bohr, Huus, Mottelson et Winther (1) donnent : 


B(E2)268 keV ss 0,08 


= —= == 02/2 
E(B2)358 rev 0033 24 


Notre résultat est en bon accord avec cette valeur. 
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Fig. 26 b. — Cible d’Au. « 
100 keV < E; < 400 keV ; Ne — 500006. 


 Ence qui concerne les sections efficaces relatives : aux x de 
550 keV, nous avons: + St er 


Égiskev —0,192 fé, rni}278 keV = + Fe. iv = 
, À ne ke 0, 366 si (E, ni)550 keV Ds (ae key 


… 2 er 


| ÔE2 
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… En prenant les valeurs indiquées par les auteurs précités pour 
B(E2)550 rev et B(E2)ar Key nous obtenons : 


£ NE 2 
k 550 keV 4 0,50. 

2 Yors keV 

# a 

… Nos expériences donnent : 

; Y550 keV 

5 —— — 0,576 0,00. 

5 Ya78 keV 

“4 4 

ÿ Il existe un bon accord avec la théorie compte tenu de la difficulté à 


décomposer le spectre autour de 550 keV à cause de la raie parasite à 
510 keV. 

—._ Ces résultats confirment les résultats obtenus avec une énergie infé- 
-rieure, et toutes les conclusions tirées pour le mode d’excitation par 
“transition E>. 

En ce qui concerne les ; plus énergiques observés, nous voyons en 
“comparant les figures 25 et 26 que l’on retrouve exactement les mêmes 
raies, ce qui confirme notre conclusion du paragraphe 1. 

Il était à ce moment intéressant de comparer les résultats concernant 


Lila. 


Se VS 


comparer les sections efficaces de deux noyaux différents. 

Le sélecteur à 100 canaux permet de comparer d’une façon certaine 
“les sections efficaces relatives à deux raies observées sur le même spec- 
tre. Les pertes du sélecteur sont effectivement réparties également sur 


“l'ensemble du spectre. Mais dans le cas de deux spectres différents, ni 


est nécessaire de tenir compte des pertes. Or, il est difficile de les chif- 


“leur taux. Il serait évidemment idéal de travailler avec des pertes - 0, 
— mais pour les raisons précitées, il nous était nécessaire d’avoir des temps 
… d'expériences courts, donc des intensités maxima. 


278 keV de ‘Au et de 303 keV du Vds 
Théoriquement le rapport des rendements en cible épaisse est : 


Fasket à =, 
Y303 keV . 


. Dans les expériences correspondant aux figures 25 et 26 pour les- 
: quelles nous avons respectivement Ne— 70 000 et 500 000 coups, nous 
‘avions noté que les pertes étaient inférieures à 5 p. 100 pour le tantale 
“et de l’ordre de 30 p. 100 pour l'or. Nous aurons donc approximati- 


vement : 


Y303 keV 


Yo78 keV 
PRE" oh: 


2 : re PUS 
mnla et Au pour voir s’il nous était possible d’après nos données de- 


 frer exactement car nous ne connaissons que la valeur instantanée de 


… Ainsi nous avons comparé les sections efficaces pour les niveaux de 
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… Fig. 26 c. — Cible d’Au. 
100 keV < B, < 1 MeV ; Ne — ss 


_ La précision ne saurait dépasser 10 p.100 et " on _voit que 
“une valeur approchante. " 
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Fig. 26 d. — Cible d'Au. 
E, < 800 keV; Ne — 850000. 
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“ 


= 
À 
- Il nous est donc permis de comparer avec la précision indiquée les 
sections efficaces de noyaux différents. 


A 
= 


6.3. Excitation coulombienne du Pt. — Nous avons bombarbé une cible 
rès pure d'un mélange naturel d'isotopes du platine d’environ 
30 mg/cm?. Nous avons alors obtenu le spectre de la figure 27 qui nous 
à montré qu'on retrouvait tous les y d’excitation coulombienne observés 
vec des cibles d'isotopes séparés. 


= 
5 
“4 ä 
È rt 
; S + 
; = [=] = 
D = WE et 
N: +! 
4 300004 1 Ê — 
£ Î TE 
4 | S 
5 | Y+ 
2 = \= 
* DE \S 
(at) | Ée 
PA +] _ 
3 TS S Y . 
# LULU T cu + 
| = 
7 Fe LE 
| ï | 
| Y 


Sa 140 À 4KEV 


Re 4 + 4 MEN 


} 
Il 
eu 
SN 
SAM | 
| > FU | 
0.000 511 
o |! 
J 5 
| à 1 XI 
En | Er 

Ne RTE 
\ 

ES = 7 T— F ee > 

0. 20 -30 40 50 60 70 80 2 


Canaux 


Fig. 27. — Cible de Pt. | 
80 keV < E, < 1 MeV ; Ne — 100000. 


Nous observons les raies suivantes : 


100 +4 keV 328 + 2 keV 
140 + 4 keV 360 + 8 keV 
212 + 2 keV 408 + 4 keV 
2140 + 4 keV 510 + 4 keV. 
Pour la région supérieure nous retrouvons des spectres rappelant 
ux obtenus avec Ta et "Au. 

Les raies ont été ainsi attribuées : 

19P+t : 328 keV 

196Pt : 300 keV 

198Pt : 4o4 keV 

100 keV 

1/0 keV 

212 keV 

2h0o keV. 
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La raie de 510 keV est la raie parasite toujours observée. 

Nous voyons que nous ne sommes pas tout à fait en accord avec les 
résultats donnés par P. H. Stelson et F. K. Mac Gowan (37) en ce qu 
concerne le niveau de 140 keV. Il y aurait lieu de faire des expériences 
en coïncidence pour préciser l’origine du y de 100 keV et réexaminer le 


schéma des niveaux du Pt!‘. 


6-}. Remarques sur l'excitation coulombienne du plomb. — Dans toute: 
les expériences précédentes, nous avons utilisé des diaphragmes et de: 
protections constitués de plomb commercial. Nous avons examiné ke 
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Fig. 28. — Cible de Pb. 
200 keV < E, < I, DMEVS Ne "106,000. 


" k 
contribution possible de réactions avec ce plomb à la formation dé 
différents spectres obtenus. È 

Nous avons d’abord utilisé comme cible un Pb de même compositior 
Pour la région d'énergie supérieure à 1 MeV, nous avons observé u 


spectre avec des raies absolument identiques à celles obtenues avec ‘%A 


gl . . : 
et Ta, mais beaucoup plus intenses. $ 


Nous avons alors installé à l’intérieur de la chambre une protectie 
de cuivre de façon telle que le faisceau ne puisse frapper que ce cuiñ 
et la cible. Nous avons encore observé le même spectre mais avec d 
rales atténuées. is 

Nous avons remplacé la cible par une autre cible de piomb d’ur 
grande pureté. Pour un même nombre d'impulsions au moniteur L 
raies sont devenues extrêmement faibles. | 


SR de 3 


Nous en avons conclu que dans les expériences précédentes la partie 
nergique des spectres était essentiellement due à une impureté du 
omb commercial des diaphragmes et des protections. 

… Nous avons alors examiné en enlevant la protection de cuivre, la 
partie du spectre correspondant à des y ayant des énergies comprises 
ntre 300 keV et 1 MeV. 

… L'étude de ces y ne nous a pas permis de conclure quant à l’origine 
ærtaine de la raie observée à 810 keV par différents auteurs (4) (37). 

- Nous donnerons la courbe relative à cette partie du spectre (fig. 28). 
… Nous y trouvons une raie intense à 510 keV. Elle s’explique aisément 
par les paires créées dans le plomb par les ; de haute énergie produits 
par réactions dans les impuretés de la cible ou sur les noyaux légers 
Voisins. 

“ Nous y trouvons également des raies à 710 25 keV, à 815 +5 keV 
t 1 MeV + 10 keV; or, pour toutes les cibles étudiées, nous avons 
frouvé des raies à ces niveaux, sauf pour la raie de 340 keV, avec une 
Importance toutefois moindre par rapport au fond. 

… En outre, nous observons une raie à 340 keV + 4 keV. Cette raie a 
déjà été signalée comme provenant d’une réaction sur l’oxygène (23). 
“II nous est difficile de préciser l’origine du y de 710 keV. L'utilisa- 
lion d’isotopes séparés et de diaphragmes d’un corps très pur pourrait 
ious permettre de conclure. 


[4 


CONCLUSION 


L'étude des caractéristiques du faisceau du cyclotron nous a permis 
de construire un dispositif de concentration et d'analyse du faisceau. 
Nous avons pu l’extraire hors de l'enceinte de protection du cyclotron 
à l’intérieur de laquelle il était difficile de réaliser des expériences utili- 
ant le faisceau direct, au moyen de lentilles électriques que nous avons 
Mis au point. 3 | 

Les performances obtenues nous ont permis d'utiliser le faisceau 
oncentré d’« dont l'intensité est comprise entre 0,005 pA et 0,01 pA et 
dont l'énergie est de 11,3 + 0,3 MeV pour des conditions de marche 
bien définies pour un faisceau de 0,1 yA à la sortie du déflecteur. 

- Nous avons réalisé des expériences d’excitation coulombienne sur 
a, WAu, et des cibles de Ptet de Pb : 

es résultats obtenus avec le tantale confirment ceux observés avec 
les particules de plus faible énergie et constituent un test favorable 
Dour l’appareillage que nous avons construit et notre méthode d’étude ; 
> __ l'excitation coulombienne de Au nous a permis de retrouver les 
faleurs généralement obtenues, infirmant ainsi celles indiquées par 


khazov et ses collaborateurs ; 
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__ l'excitation du Pt nous a montré la nécessité d’une étude plus 
approfondie pour élucider la légère divergence de nos résultats avec 
ceux indiqués par Alder et ses collaborateurs ; 

—_ celle du Pb ne nous a pas autorisé à conclure quant à la raie da 
810 keV observée par certains auteurs mais nous a permis de préciser 
l’origine de la partie du spectre de haute énergie trouvée avec les noyaux 
de Ta et AU. 

L'utilisation de l’aimant d'analyse du faisceau et des chambres à réac- 
tions à compteurs et à plaques nucléaires que nous avons réalisés, per- 
mettra d'utiliser avec fruit le faisceau du cyclotron en vue d'obtenir des 
résultats plus précis. 
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3 PRODUCTION ET ÉTUDE 

2 DU SPECTRE OPTIQUE 

DE MOLÉCULES DIATOMIQUES DE MÉTAUX 
EP CONTRIBUTION AU CALCUL THÉORIQUE 
; DES INTENSITÉS () 
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INTRODUCTION 


: 
“#4 


% 
« Le point de départ de la partie expérimentale de ce travail a été 
à découverte fortuite de bandes inconnues en chargeant avec du cuivre 
la « flamme de carbone » du R. P. Gatterer (13). Utülisant alors un four 
de King, j'ai pu attribuer ces bandes à la molécule Cu, et des essais 
+ aussitôt avec l'argent et l’or m'ont donné les spectres visibles 


lès molécules Ag: et Au: (38). Ces résultats devaient d’ailleurs être 


L 
la 
La 


7. 


nfirmés très peu de temps après et indépendamment par Kleman (21) 


? 
(22) (23). 


lation est loin d’être terminée. 
Je me limiterai donc dans ce travail à l’étude des systèmes de bandes 
suivants : È 
À + Jitude détaillée du deuxième système visible de la molécule Au, | 
ét des quatre systèmes ultraviolets de la molécule Ag: ce qui, joint 
lux travaux détaillés de Kleman sur les autres systèmes de bandes 


{1 Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de lille 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
8 octobre 1957 devant la Commission d'examen. 
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des mêmes molécules, achève l’étude du spectre de Ag: de 2 200 À : 
9 000 À en même temps que l'étude du spectre visible des molécule] 
Au, et Cu, de 3 800 À à {9 000 A: 

2° Étude du spectre visible de AlAu. 

3° Étude du spectre visible de MgAu. 


D'autre part, cherchant à obtenir le maximum de renseignement; 
sur les molécules lourdes que j'étudiais, j'ai été amené à envisager de: 
mesures d’intensités : en effet, comme je l’ai souligné (/4o), les intensi 
tés relatives des diverses bandes d’un système dépendent d’une manièr 
très sensible de la différence Ar,—r—r; entre les distances inter! 
nucléaires des états supérieur et inférieur. On peut donc obtenir une 
valeur précise de Ar, à partir de mesures d’intensités. Cela m’a amen 
à examiner de près les diverses méthodes de calcul d'intensité et à leu: 
apporter divers perfectionnements (41) (42) (44). J’ai ensuite applique 
ces méthodes à l’évaluation de Ar, dans les deux systèmes de bande: 
de Au:. Grâce au pointé de quelques raies de rotation, j'ai pu obteni 
aussi B' — B”, ce qui, joint à la connaissance de r'—7r", m'a permi: 
d'évaluer r, et r, eux-mêmes. 


CHAPITRE PREMIER 


Dispositifs expérimentaux. 


Sources. — La source est un four de King en enceinte étanché 
mais j'ai utilisé d’abord deux sources provisoires de réalisation facil 
et rapide : la («flamme de carbone » du R. P. Gatterer (13) et un fow 
à tube de carbone dans l’air (43). Je ne donnerai ici que quelques indi 
cations sur le four de King. : # 

Ce four, réalisé en bronze, est refroidi par des tubes soudés exté 
rieurement parcourus par un courant d'eau (fig. 1). Sa principale par 
ticularité est l’utilisation des tuyauteries de refroidissement (A) d’un 
des deux électrodes comme ressorts. Ces tuyauteries pressent le tub 
de carbone (B) entre les deux électrodes d'amenée de courant (C) pa 
l'intermédiaire de deux pièces en graphite (D). Un emmanchemen 
conique assure une large surface de contact entre chaque pièce de gra 
phite et l’électrode correspondante, enfin un simple épaulement (E 
sert d'appui au tube-(B). (F) est un tube de carbone utilisé comm 
écran de rayonnement. 

Les tubes fours (fig. 24), en carbone, sont amincis au tour pou 
adapter leur résistance électrique aux caractéristiques du transforma 


24 
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L 
leur utilisé. Un chauffage préliminaire sous vide permet d’éliminer les 
impuretés. | 

» Le remplacement d’un tube est très rapide. Le nouveau tube est 
engagé dans le bloc de graphite arrière et maintenu horizontal en sou- 
fenant l'avant à l’aide d’une tige quelconque peu épaisse ; on approche 
alors la joue avant du four qui porte son bloc de graphite et on engage 
dans ce dernier l'extrémité du tube. Il ne reste plus qu’à retirer la tige, 
appuyer la joue et serrer les six vis de fixation. 

: Enfin, une tubulure latérale permet le pompage et le remplissage à 

argon. 


* Alimentation électrique des sources. — Cette alimentation (fig. 3) 
fait par un transformateur T, 220 V— 22 V de 4 ou 5 kVA obli- 
amment prêté par l'Institut Electromécanique de Lille. Le courant 
ins le four est réglé grossièrement à l’aide de deux grosses selfs à 
yau de fer mobile S; et S2. Le primaire d’un transformateur T; de 
pport 7 est également intercalé dans le circuit et le secondaire de T> 
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est relié à un rhéostat R, (20 Q, 6 A). Ce dispositif, équivalent à ur 
rhéostat de 0,4 Q pouvant supporter 42 À, permet de placer le rhéosta 
de réglage fin R; n'importe où, une ligne supportant 6 À suffisant pou 
le relier à T3. È 
Le contrôle s'effectue à l’aide d’un ampèremètre À et d'un wattmè 


} Pou 


4 = # # a! Le s 
les tubes du type a décrit précédemment, dans une atmosphère d’argor 
sous 2 ou 3 atmosphères, on a les correspondances suivantes : 


, ,. “7 £ I 
tre W alimentés par le transformateur d'intensité T; (rapport = 


| 
| ES 1,6 Er A A0 | DS 


1 770 | x 820 | 5 870 À 1 960 


Montage optique, spectrographes. — L'éclairage de la fente de: 
spectrographes a été fait très simplement par une lentille formant l’imag: 
du milieu du tube (où se trouve le grain de métal) sur la fente. 11 suffi 
de limiter convenablement la hauteur de la fente pour éliminer di: 
lumière parasite venant des parois du tube. En raison du rétrécisse 
ment du tube au niveau du grain de métal (rétrécissement variabl 
d'une expérience à l’autre), je n'ai pu adopter le montage classique 
image d’une extrémité du tube sur la fente, image de l’autre extré 
mité sur l’objectif du collimateur. ee | 

Pour l'exploration du spectre visible et du proche infra-rouge (3 83 
à 9 000 À), j'ai d'abord utilisé un spectrographe Cojan_de la Sociét, 


_ générale d’Optique avec des plaques Gevaert Gevapan 35 et du il 


35 mm IR Kodak. 

Pour l'étude détaillée des spectres découverts J'ai disposé du résea 
de Rowland de l’Institut de Physique de Lille. I] s'agit d’un montag 
Wadsworth modifié pour avoir un faible encombrement (36). Le châs 
sis porte-film d’une longueur de 25 cm est à courbure réglable et 
dispersion est de l’ordre de 5 ÂÀ/mm dans lé 2° ordre. Du film Kodä! 
super XX a été utilisé. è 

Grâce à l'obligeance de M. le Professeur Jacquiot, j'ai pu égale 
ment utiliser le grand spectrographe de Bellevue pour étudier certain 


spectres. Ce spectrographe de type Littrow avec objectif dioptrique 


actuellement comme appareil dispersif un réseau de fabrication Bausel 
et Lomb. En effet, le Professeur Jacquinot a remplacé le remarquabl 
prisme à liquide construit par A. Couder (6) et qui, à l’époque, avai 
sur les réseaux de même pouvoir de résolution l'avantage d’une plu 
grande clarté, par un réseau moderne « blazé » qui, avec une clart 
comparable à celle du prisme, donne un pouvoir de résolution légère 
ment supérieur dans le violet et très supérieur dans le rouge. La dis 
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ersion de ce spectrographe est de l’ordre de «,8 À /mm dans le rouge. 

“Enfin, les études dans l’ultra-violet ont été faites à l’aide d’un spec- 
ographe à prismes de quartz Hilger E, (type medium), acquis récem- 
ïent par l’Institut de Physique & Lille avec l’aide du C. N. R. S. Les 
laques utilisées étaient des Gevachrome 32 (orthochromatiques) jus- 
uà 2500 À environ et des Ilford Q; en dessous. La couche sensible 
e ces dernières plaques semble sujette à des déformations pendant les 
faitements et les mesures de longueurs d'onde doivent être faites avec 
es interpolations aussi courtes que possible. 


Montage pour les mesures d’intensité. — Les mesures d'intensité 
pt été faites à l’aide d’un photomultiplicateur RCA type 1P2t placé 
érrière une fente balayant le spectre donné par le spectrographe à 
éseau de Rowland. Ce balayage est assuré par une vis entraînée par 
n moteur synchrone. La tension développée par le courant de cellule 
ans une résistance de.charge de 1 à 50 MQ est appliquée par l’intermé- 
faire d’un adaptateur d' pédence à à charge cathodique ( (34) à un mil- 
woltmètre Philips Le déroulement du papier du millivoltmètre est 
üssi assuré par un moteur synchrone et la courbe tracée représente 
intensité lumineuse (dans un intervalle d} de longueur d'onde) en 
nction de la longueur d’onde. On étalonne ce dispositif spectrophoto- 
aétrique en Éisant un enregistrement avec, comme source, la paroi 
ü four dont la température est mesurée avec un pyromètre Ribaud à 

ment disparaissant. On admet que la paroi du four est un corps 
fatiquement noir (39). 


4 Étude des meilleures conditions d’obtention des spectres 

émission et d’absorption. — Introduction. — Nous renverrons à (10) 
Our la justification des formules que nous allons utiliser. Nous dési- 
ons calculer la brillance monochromatique apparente Er) d’une cou- 
he homogène d'épaisseur / du milieu étudié, supposée en équilibre 
hermique à la température T et éclairée par l'arrière par une source 
é brillance &(v). 
is les notations suivantes : 


n' : nombre de molécules par centimètre cube se trouvant dans l’état 
périeur de la transition étudiée (correspondant à l’émission de pho- 
ns d'énergie Av), 

’ : nombre de molécules par centimètre cube se trouvant dans l’état 
dférieur, 


| hv 

"es SK) : coefficient d'absorption apparent par molé- 
ule D siuément égal à K’ dans les cas que nous aurons à envisager, 
B:(v) : brillance monochromatique du corps noir à la température T, 
= nKT: épaisseur optique de la couche étudiée. 
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Dans ces conditions : 


E& — 60€ + Br(1 —e ”) (| 


Ou : 


Gi —D; —— (&o — Bi0e 


Ces formules permettent de discuter aisément les meilleures cond 
tions d'obtention d'un spectre. Le but poursuivi est d'obtenir que, por 
une variation donnée de K, on ait une variation relative maximu: 
de &. Pour les mesures d'intensité, on désire de plus que &, soit pr 
portionnel à K. ù 

Spectres d'émission. — On a & — 0 et &(v) varie d'abord proportioi 
nellement à + tant que : Æ 1 : 


&i(v) © B(v)T 


(cela correspond à une autoabsorption négligeable). Puis &(v) croîtx 
plus en plus lentement en fonction de K et tend vers une limite qui e 
la brillance B:(v) du corps noir à la température du milieu émissi 
L’optimum, pour la photographie comme pour les mesures, sera do 
de se placer dans la partie rectiligne de la courbe, donc de n’utilis 


que des r— "KT faibles. On atteindra ainsi le contraste relatif max 
mum C + ee — 1. Il ne faut pas toutefois descendre trop bas soi 
IK ©1 


peine d’être gèné par un fond continu aux causes multiples (ent 
autres les fumées produites parfois par la condensation des vapeu 
métalliques aux extrémités du four). Pour avoir un bon contraste 
une linéarité suffisante pour que les mesures d'intensité puissent êt 
considérées comme valables à quelque 5 p. 100 près environ, il fa 
que r—n"K/ ne dépasse pas 0,1 pour la portion la plus intense“ 
spectre. Cela entraîne pour cette portion une brillance ne dépassant p 
le 1/10 de la brillance du corps noir à la température T. Si l’on ve 
avoir des temps de pose courts, le seul paramètre sur lequel on puis 
jouer est la température, qu'il faut augmenter. Mais alors apparaît ui 
difficulté : il faut en même temps que n”/ ne soit pas trop grand. … 

Dans le cas de corps ayant une forte tension de vapeur à la tempér 
ture T (cas de l'argent), il sera nécessaire de prévoir une paroi froi 
et de réduire /. On prendra donc des tubes fours du type b (fig. 2) et 
placera le globule du métal étudié dans la partie du tube ayant ü 
paroi épaisse. La pression de vapeur est alors fixée par la tempér 
ture T; de la « paroi froide » ; quant à la brillance maximum utilis 
ble, elle est fixée par la température T; de la vapeur surchauffée. Da 
le cas de l'argent, l’utilisation d’un tube à température non unitort 
a permis de diviser par 2 ou 3 le temps de pose en élevant la tem 


+ 
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ture T, jusque vers 1 9009 à 2 0000 C. Cependant, il ne faut pas abu- 
r du procédé car, aux plus hautes températures, de nombreuses raies 
bandes parasites apparaissent (bandes de C; en particulier). 
Spectres d'absorption. — Si B, Æ &, l’équation (1) peut s’écrire : 

Si —= 6e ‘. 
Le contraste relatif est alors égal à l’épaisseur optique : : 


l 


A c—| 


A] 3 
ù 
a 
Lo 


GR 
& 
A 


n peut donc augmenter le contraste en augmentant + et faire appa- 
ître ainsi tous les détails du spectre, même les moins contrastés, au 
x d'un accroissement du temps de pose. Il faut d’ailleurs en général 
ire une série de clichés avec des temps de pose adaptés aux différen- 
$S régions du spectre. 

Le contraste ne peut d’ailleurs être augmenté ainsi indéfiniment. 
vec l’équation exacte on arrive à : 


CRE AT v . 
<E (So— B;) + Bre? 7 


Sr sd \ loup 


d'abord croissant avec +, ne peut dépasser un maximüm atteint 
que : 


1 — ner. 
cette relation est satisfaite : 
É —=T— 1. 


Le 


RS 


Si donc nous désirons pouvoir atteindre un contraste relatif au moins 
si bon qu’en émission (CG > 1), il faut que r—n"'K/ étant au moins 
al à 2 (alors qu’en émission n'"K/ devait être au plus égal à 1/10), 


= 


= 1 soit au moins égal à e°— 7,4. Si la brillance &, est celle d’un 


jrps noir à la température To, on peut traduire autrement cette der- 
re condition : 


nets 18 
À G r)?? 


"Pour À — 0,5 y et To— 38000 K on trouve ainsi T < 2 9600K. . 
Pour Au, même vers 2800° C, seules les parties les plus intenses du 
ctre présentent en émission une légère perte de contraste par auto- 
sorption (r est plus grand que 0.1 mais certainement plus petit 
2). Le spectre d'absorption ne pourrait donc être obtenu avec un 
ün contraste qu'à des températures plus élevées encore (supérieures à 


“4 


Ca 
3 
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29600 K), mais, même avec un arc électrique (T, de l’ordre de 3 8000 K} 
on ne pourra pas atteindre le contraste relatif 1 que l'émission perme 
d'atteindre. Le spectre d'absorption est alors sans intérêt. | 

Pour Ag, au contraire, grâce à la volatilité de l'argent et à la facil 
de formation de la molécule, on peut largement dépasser re | 
absorption, alors qu'en émission on rencontre des difficultés. Ce sor 
les spectres d'absorption qui sont les plus commodes. 


Particularités propres à l’ultra-violet. — L'émission thermique diminu! 
rapidement vers le violet et devient trop faible pour être utilisable dan 
l’ultra-violet. Avec le spectrographe Hilger type medium, on peut fixe 
la limite pratique vers 2 600-2 700 À. 

En absorption j'ai utilisé une lampe à hydrogène. Gette source &s 
heureusement assez intense pour qu'en dépit de la température élevé 
des vapeurs absorbantes, on soit dans de bonnes conditions dès quoi 
descend en dessous de 2 700 À, au moins pour Cu, et Ag. Pour Au; 
raccord entre la zone spectrale obtenue en émission et celle obtenue e 
absorption est plus difficile. Un four plus long (augmentant /) aura 
été utile, car il aurait permis d’abaisser la température T sans diminue 

l'absorption. 


CHAPITRE II 


Étude et analyse 
de quelques spectres de vapeurs métalliques. ë 


Molécule Au, spectre visible. 


Le spectre visible de la molécule Au, se compose de deux systènk 
de bandes d'analyse vibrationnelle très facile s'étendant : l’un, A,4 
4 800 à 6 500 À, et l’autre, B, de 3 8vo à 4 100 À. Ce dernier, se tro 
vant dans le violet extrême, ne peut être observé qu'avec des pos 


nettement plus longues que pour le système A. Ceci explique sans doù 
qu'il ait échappé aux observations de Kleman. 


Ë 

è 

; Analyse de vibration. — Le système A, dégradé vers le rouge, a dé 
êté mesuré d’une manière précise par Kleman (22). Ne disposant ÿ 
d’une dispersion meilleure que lui, Jindiquerai simplement que $ 
analyse vibrationnelle est identique à la mienne et que les meute pr 
cises de quelques bandes que j'ai effectuées cuincident avec les sien nl 
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Au. Système B. ; 


“Bandes Te v K 
“20e 4-1 | 3 816,20 20007 
k ice 18,65 179,9 
= RE 20,95 164,1 
7-4 2342 ME 147:2: 
J 8-5 PRES 130,5 
Ar: 9-6 à 28,44 112,9 
Ep 2-0 3 839:73 26 036,1 
. En! 2 41,87 021,6 
4-2 44,07 : 006,7 
E. 53 46,27 25 991,9 
BRU, 64 48,63 | 975.9 
Æ 1-0. 3 866,01 25 850,1 
2 2-I 68,00 845,8 
à et”. || x n p 
F1 0-0 3 892,92 . 25 680,4 
ne - | 1-1 94,64 669,1 
# o-I 3 921,96 25 490,3 
Mir, 772 23,07 479,4 
ES à 2-3 25,36 468,2 
27,15 456,6. 


‘ 3 951:24 - 
+3 52,82. 291,3 


54,50 , 280,5 
56,19 269,7 
5118000 : 258,9 
59,80 246,7 


3 980,92 


82,38 103,5 
83,84 094,9 
85,34 084,9 
87,25 072,9 
Ph 88,96 2 k 062,1 


90,66. Obs 


= 4 016,67 
L 18525 à 879,5 


20,00 868,6 
21,70 858,7 a 
23,55 847:0 
: * 4 049,70: ù Dish 680,220 
51,32 LL 0076,1 
54,53." 656,8 


ADM : 6455 
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Le système B, dégradé également vers le rouge, est formé de séquen-: 
ces bien séparées dans lesquelles les bandes sont très serrées (w'° — w’| 
petit). Le tableau I donne les longueurs d'onde et les nombres d'ondes 
des bandes mesurées. L'analyse de vibration montre que les niveaux de: 
vibration de l’état inférieur sont les mêmes que ceux de l’état infé-: 


TaBLeau Il 


Molécule Au. 


a 
État Te Oe OeTe Oee D; | D, 

j | 
| 

B 25 686,0 179,85 0,680 +. 0,003 eo) 10 900 | 

A 19 668,1 142,3 0,445 — 0,0015 8 200 11 300 | 

Xe o 190,9 0,420 — 0,0001 21 600 21 600 | 


Di: énergie de dissociation obtenue par extrapolation de la formule donnant les 
niveaux. 
D, : énergie de dissociation obtenue par extrapolation linéaire : 


[Os 


D, 


ADeTe : 


a 


rieur X du système A. Ceci permet d'affirmer de façon presque sûre 
que le système correspond à une transition B — X. Les caractéristis 
ques de l’état B jointes à celles des états X et A sont données dans le 
tableau IT. ; 


Évaluation de B°” — B' dans le système A. — Sur les quelques clichés 
à grande dispersion pris à Bellevue, la structure de rotation de ce sys 
tème est nettement apparente. Presque partout on n’observe que des 
variations d'intensité au rythme assez irrégulier dues à la superposition 
de nombreuses séries de raies, ce qui donne des sortes de « battements » 
complexes. Toutefois, dans la bande o-2, on peut suivre facilement à 
travers plusieurs zones de battements réguliers (mais avec des minima 
de modulation non nuls) une série d’une cinquantaine de raie 
(tableau Il). On peut alors déterminer ÿB;—B;. En effet, l’équatior 
bien connue qui fournit les nombres d’onde des raies de rotation +4 


LL ’ LA 
V—=V, + (By + B)m us (Ben — B',)m? 
peut aussi s’écrire : : 


Nr — (Br 2 B,)(n — mi). | 
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- y, étant le nombre d'onde de la tête et 2, le numéro de la raie coïnci- 
ant avec la tête. Cette relation écrite sous la forme : 


w|=V]|B;—B;|.|m—m,| 


vi” 


nontre que 4/| B’— B'’ | est égal à la pente de la droite obtenue en 
jortant ÿ}|v—v,] en fonction du numéro de la raie (compté à partir 
Pune raie arbitraire) (‘). On trouve ainsi : 


A 7 , ' 
B: — B5—0,00198 + 0,00002 K. 


É se 
- Dans les autres bandes, on ne peut suivre que des séries de quelques 
âies qui donneraient une précision dérisoire. 


4 


Tagzeau III 


Au:. Système À, raies de rotation de la bande 0-2. 


I 
2 F4 V= = ’ 
- de raie À À ne Vu —v 
(air) 
,Tète 5 189,20 19 271,0 o 
198,80 235:21 5:98» 
200,27 220,77 6,42; 
201,87 223,86 6,866 
203,57 217,58 7:30 
205,42 210,74 7163 
207,35 203,63 8,208 
209,40 196,07 8,656 
“Nature des états électroniques, produits de dissociation. — L'état normal 


é dissocie vraisemblablement en deux atomes d’or également dans 
tat normal *S,:. Ceci autorise pour l’état X d’après les règles de 
ligner et Witmer les deux possibilités suivantes : 15% ou 23. Nous 
dopterons la première hypothèse, l’état °2f étant probablement répul- 
if par analogie avec les molécules des métaux alcalins. Les états A 
t B doivent se dissocier en un atome normal et un atome excité, ou 
en en deux atomes excités. 

“En tenant compte de l’absence quasi certaine de branches Q dans les 
ix systèmes, de la faible probabilité des transitions avec changement 


Me FORTE 
(!) On peut se contenter 1c1 des nombres d'onde dans l’air, car y — v, est 
: é . , . © AE 5 

op petit pour que la correction d'indice de l'air soit supérieure aux 
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de multiplicité et des règles de sélection u <> get+ <> +, 0n 
trouve les possibilités suivantes (par ordre d'énergie décroissante) : 


10 ?S  ?D peut fournir un état 'E ; 
20 2D + ?D ne donne aucune possibilité ; 
39 2S + ?P peut fournir un état PRE 


La première possibilité devrait convenir pour l'état À et la troisième 
pour l’état B. On vérifie facilement que les énergies de dissociation 
extrapolées ne co itredisent pas ces hypothèses et font même penser 
que À correspond à ?Siy2 + *Diy2. 


Molécule A9. 


A. Spectre visible. — La molécule Ag, donne dans le spectre visible 
un seul système de bandes que j'avais appelé « système B » (38) et qui 
a été appelé ensuite système A par Kleman et Lindkvist (25). C'est 
cette dernière dénomination que nous adopterons par la suite. Autour 


de 5 000 À se trouvent des bandes intenses, mais d’aspect confus à fai 
ble dispersion, que je n’avais pu analyser et que j'avais mentionnées (38) 
sous la dénomination : & système A (?) ». Mais, comme Kleman et Lind= 
kvist l’ont signalé, et comme les clichés pris avec le spectrographe äl 
réseau de Rowland me l’ont montré par la suite, il s’agit certainement 
de bandes du système A. * 4 

Kleman et Lindkvist ont montré que les bandes très fortes à tête tri= 
ple (par suite de l'effet isotopique) qui se trouvent à 4 995,3 À etä 
5022,2 À sont très près des points où les séquences o-12 eto-13 doivent 
changer le sens de leur degradé. Kleman et Lindkvist trouvent -néan- 
moins cette raison insuffisante pour expliquer l'intensité considérable 
de ces bandes et ils préfèrent supposer l'existence d’une prédissociation. 

Cette explication ne me paraît pas absolument convaincante. Les 
prédissociations s’observent souvent grâce à des anomalies d'intensité, 
mais ces anomalies n’ont été observées jusqu'ici que dans des sources 
non en équilibre thermique et sont toujours dues à des inégalités n 
les populations des divers niveaux, inégalités provoquées par la pré- 
dissociation. Suivant les circonstances, les niveaux prédissociés e 
vident (cas le plus fréquent), ou au contraire se rempiissent plus que 
les autres (prédissociation inverse). Par contre, si la source est en équi- 
libre thermique comme dans notre cas, la population des niveaux pré- 
dissociés est la même que si la prédissociation n'existait pas et les inten- 
sités devraient être normales (cf. (17), p. 434). ù 4 

Les fonctions d'onde des états prédissociés sont cependant A 
et ce fait doit certainement altérer un peu les probabilités de transition. 
Mais je ne crois pas que ces probabilités puissent être modifiées tr& 
fortement et dans le même sens dans tout un groupe de bandes. A. 1 
connaissance un tel cas n’a jamais encore été signalé, ; 


| 


RNA 
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Je proposerai plutôt l'explication suivante. C'est souvent au voisinage 
du même point que les bandes et les séquences changent le sens de leur 
dégradé. Or, au voisinage du point où le sens du dégradé des bandes 
change, si les termes en D.J?(J + 1)? interviennent dans le sens conve- 
nable, on peut observer des bandes à une ou plusieurs têtes très intenses 
par suite de l'accumulation de nombreuses raies de rotation sur un très 

petit intervalle spectral (cf. (17), p. 174 et, dans ce travail, AlAu sys- 
“tèmes À et B). Je pense que c'est ce phénomène qui intervient au voisi- 
À nage de 5 000 À où les bandes observées sont très intenses et ont l'aspect 
de raies. Quant à la baisse brutale d'intensité qui se produit au-delà 
(du côté rouge), on peut tenter de l'expliquer par le changement de sens 
-du dégradé des bandes, dont les raies de rotation, dégradées vers le 
“violet, viendraient renforcer l'intensité du spectre dans la région 4 go0- 
* 5 000 À, au lieu de maintenir une intensité décroissant lentement 


“au delà de 5 000 À. 

Nos mesures et notre analyse du système À étant en accord avec celles 
é- 7 . . 

“de Kleman et Lindkvist, nous nous contenterons de rappeler leurs 
résultats dans le tableau VITE. 


/ 


B. Spectre ultra-violet. — Introduction. — On peut obtenir en émis- 
- sion avec des poses de longueur raisonnable (10 minutes avec le spec- 
“trographe Hilger) un système de bandes que nous appellerons sys- 
ième B et qui s'étend de 2730 à 2900 A. En absorption ce système 
- s'obtient plus facilement et il apparaît en outre trois autres systèmes : 
-C (de 2 640 à 2 700 À), D (de 2560 à 2 620 A), E (de 2460 à 2560 A). 
> Tous ces systèmes sont dégradés vers le rouge. Certaines bandes de ces 
“systèmes avaient d’ailleurs déjà été observées : P. Mesnage (27), exa- 
: minant le spectre de la décharge H. F. sans électrode dans la vapeur de 
chlorure d’argent, a observé des bandes d'origine inconnue dans le 
visible et dans l’ultra-violet qui coïncident à r À près avec les longueurs 
‘d'onde des bandes 0-2, 0-1, 0-0, 1-0, 5-3, 4-2 et 5-2 du système B. Les 
b bandes visibles qu’il cite tombent dans la région des bandes du sys- 
“ème A (voir plus haut) et semblent bien être les mêmes. D'autre part 
Hulthen et Zumstein (18) étudiant les bandes de AgH par absorption 
à travers un tube porté à 1 700° Cet contenant de l'argent et de l'hydro- 
gène, ont observé deux groupes de bandes qui cuincident exactement 
avec le début des séquences 0-0 des systèmes C et D. Hulthen et Zum- 
stein avaient supposé qu'il pouvait s'agir de bandes de AgO mais ces 
lbandes n’ont pas été observées par ceux qui ont étudié ensuite AgH et 
AgO dans d’autres sources. 


AO ANTENTE 


Analyse de vibration. — L'analyse de vibration de ces divers systè- 
mes B, C, Det E est fondée sur les remarques qui suivent. 
Dans le système B et le système E plusieurs têtes de séquences peu- 


à 
À we 
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vent être déterminées de façon sûre. La tête de la séquence 0-0 se trouve 
alors identifiée facilement. Dans ces deux systèmes les bandes n’ont 
qu'une seule tête. 

Dans les systèmes C et D au contraire, on a une séquence extrême- 
ment intense et très développée (6 à ro bandes). D’autres séquences 
n'apparaissent que si on augmente sensiblement la température (c’est- 
à-dire finalement le nombre de molécules absorbantes). Dans la 
séquence intense l'intensité des bandes décroîit lentement à partir de la 
bande tète de séquence. Cette séquence est donc la séquence 0-0.et r, doit 
être voisin de r,. 

On retrouve pour l’état inférieur des niveaux de vibration identiques 
à ceux de l’état X, état inférieur du système A — X de la molécule Ag:: 
Toutefois dans le cas de D où l’on n’a aucune tête de séquence autre 
que celle de la séquence 0-0, et où deux zones un peu embrouillées cor- 
respondent au passage de la séquence 0-0 à la séquence 0-1, puis à la 
séquence 0-2, l’analyse n’est pas aussi sûre. 

Le pouvoir séparateur insuffisant du spectrographe utilisé empêchait 


Tagzeau IV 


Ag». Système B. 


LA PRG PP PE TEL 


—— 
Bandes : À ÿ 
5-I 2 750,14 36 351,1 | 
6-2 753:70 304, | 
37° 757:32 256,4 » 
AL 761,07 207,2 
se 764,58 161,2 
ee 768,89 104,9 
3"T 772:23 061,4 
ne 775,62 017,4 2 
ne LCA 35 955:7 
+. 783:49 OI5,5 e 
oi 791,96 806,6 
ne 806,89 616,1 
2-1 810,1 ; 
| 3 5751 4 
7e 821,94 426 : 
3-1 825,02 387,6 . 
4°2 828,32 346,3 & 
"1 
Se 837,04 237,7 | 
AT 840,3 108,7 
E 843,2 160,7 
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l'observation de l'effet isotopique vibrationnel, et l'attribution de ces sys- 
»tèmes de bandes à la molécule Ag: repose : 


er 


19 Sur-leur obtention de façon intense par absorption dans la vapeur 
d'argent, les seuls corps présents en quantité notable dans la phase 
“sazeuse étant l'argent et l’argon (le carbone a une pression de vapeur 
extrêmement faible vers 1 800°-2 0000 C). 

…_ 20 Sur le fait que l’état inférieur de ces quatre transitions électroni- 
ques a, à la précision des mesures, les mêmes niveaux de vibration que 
l'état X de Ag2. Il s’agit donc de transitions B—X, C—X, D—X, 
EX. 

4 


Ver 


a a LS be po ie 


TaBieau V 


Ag:. Système C. 


| d d y 
nee ÀR ÀQ VR 2) mesuré |calculé ne 
1-0 2 645,10 | 37 794,5 4,8. | 37 789,7 
27I 646,97 767:9 3,8 764,1 
3°2 648,57 745,0 3,2 741,8 
4-3 650,28 | 720.6 2,8 717,8 
54 652,13 604,3 2,4 691,9 
6-5 653,86 669,8 2,2 667,6 
7-6 (655,79) (652,5) 2,0 (650;5) 
0-0 2 656,79 2 657,49. | 37 628,2 | 37 618,3 9,9 2e 0TRO 
1-1 658,38 658,97 605,7 597:3 8,4 Do 597,0 
2-2 660,03 | 660,45 582,4 576,4 6,0 5,6 576,6 
3-3 661,80 662,06 5574 5537 | 37 4,3 5534 
4-4 663,52 533:2 3,6 529,6 
5-5 665,11 510,8 3,0 507,8 
6-6 666,81 486,9 2,6 484,3 
1 - 668,74 459;7 2,3 4574 
8-8 
> 672,7 403,8 1,9 401,9 
|| “A Ars 376,1 7 374,4 
DPCIT-II 676,85 346,2 56 344,0 
r2-12 678,88 317,9 1,5 316,4 
Hs 2 688,04 2 688,91 | 37 190,8 | 37 178,8 12 12,5 | 37 178,5 
5 689 63 na : 168,8 160,2 8,6 77 160,7 
5-7 691,43 691,82 144,0 138,6 5,4 5,6 1355 | 
6-8 693,23 119,1 4,3 II4, 
Ne 7-0 694,90 096,1 350 002,5 
8-10 696,71 071,2 3,0 068,2 
| o-11 698,47 047,0 : 2,6 0444 
Pl ro-12 2 700,32 021,7 2,3 : Frs 
Ml Ti-13 702,01 36 008,5 2,103 22 »4 
“|| 12-14 704,32 966,9 1,9 965,0 
| t3-15 706,36 939;1 si dis 
| 14-16 (708,79) (905.9) T ne | 
| 15-17 | (710,30) (884,1) 1,5 
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Pour avoir le maximum de précision sur les constantes de vibration | 
des états supérieurs B, GC, D, E, j'ai utilisé le fait que les niveaux de 
vibration de l’état X sont connus avec une précision très supérieure | 
par l'analyse du système visible A— X (à o,1 kayser près environ). Le 
nombre d’onde d’une bande est donné en effet par : 


Van = Ve pe G'(v') — G'{0"). 


Si G’(v") est connu, on voit qu’en l’ajoutant à v,,» on arrive 
Ve + G’(v'). 
On peut alors faire la moyenne des valeurs de v, + G’(v') obtenue 
pour les diverses bandes de même v' puis trouver les constantes », w, 
Lewe, etc, qui représentent au mieux la suite des niveaux. : 
Dans le système C certaines bandes possèdent deux têtes qui sont 


ms Gel me apr ant re 


Tagzeau VI 


Ag: Syslème D. 


VAI Bandes An À ME 
0-0 2 562,64 563,63 39 010,6 
TT 564,38 505,24 35 984,3 
2-2 566,25 567,00 955,6 
3-3 568,10 568.87 927,8 
oi 570,09 897,4 
DS 572,06 867,7 
6-6 (574,20) (835,4) 
7-7 576,60 802,9 
8-8 (578,44) (771,0) 
9-9 (580,29) (7360) 
1-2 (2 576,60) (38 802,9) 
2-3 (578,44) (771,0) 
3-4 (580,20) (743:8) 
4-5 582,26 74,7 
5-6 584,33 683,2 
6-7 586,30 653:7 
e see 5e 20,9 

n 590;5 5 
Se 589,9 
IO-II (595,55) (516,0) 
HS (2 592,21) (38 565.6) 
4-6 (594,31) (5344) 
Col (596,42) (503,1) 
6-8 598,50 ANE2 
7-9 (600,48) (442,9) 
8-10 602,75 409,4 
“eg"1I 604,97 376,8 
10-12 607,26 343.0 
sé (6ac:89) (304,4) 


SPECTRE OPTIQUE. DE MOLÉCULES DIATOMIQUES DE MÉTAUX 1127 


certainement une tête R et une tête Q. Soit d la distance entre ces deux 


êtes. On peut montrer facilement qu'en première approximation : 


I + 
ANS 08e Ed 

d 

et les valeurs mesurées dans les séquences 0-0 el 0-2 sont assez bien 
représentées en posant : 


A0 00 80120 G= 56,979. + se Fe 


Les valeurs de d ainsi évaluées permettent de calculer la position des 
têtes Q des bandes dont seule la tête R est observée (ce qui se produit 
Quand d est trop petit). Lorsque la tête Q a été mesurée, j'ai adopté 
pour », la valeur moyenne : 


Ÿ, mesuré +, mesuré — d calculé 


Q 


2 , 


valeur qu'on peut espérer un peu meilleure que »ÿ mesuré. L'analyse 


le vibration a ensuite été faite à l’aide des têtes Q c’est-à-dire prati- = 
quement avec les origines des bandes. à 
Tagreau VII ÈRe 
Ag:. Système E. eS 
x y Bandes À ÿ “EN 
: 4 ae 
+ # |: = HAT TE 
2 476,65 40 364,9 o-2 2 514,67 #20 755:0ù à 4 
(79:84) (313,0) 1-3 17:53 700,6 LES 
2-4 20,59 661,3 à s 
2 482,00 40 277,9 3-5 23,76 611,5 ER: ci 
85,25 225,3 4-6 26,93 561,8 ; D EE 
(88,06) {179,9) : LEA 
22 2 532151 39 4737 RS 
2 490,72 40 136,9 3-6 35:46 128,8 PAR 
93,71 088,8 4-7 38,72 L 378,1 RE 
5-8 AOL 32/32 NUL 
2 502,80 30 043,2 6-9 45:49 2733 G Di 
05:75 396,3 ae 
08,82 347:3 cui 2 54735 39 244,6 enr 
11,84 799,5 48 soas 197,5 5 ALI 
Be) 53,84 145,0 y De 
6-10 57:14 094,5 = EU 
FEI (60,85) (038,0) ne 
ASE 


_ Dans le système D certaines bandes possèdent également deux têtes 
hais leur trop petit nombre m’a empêché d'appliquer la même méthode. 
L'analyse a été faite avec les têtes R. 


#3 ohot levé 
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Tagceau VIII 
Ag». 
2 
ra) 
e 
État Te Ge QE que se Arte 
E 40 159,1 146,08 | 1,54 3 500 
D 3901022: 166,7 1,134 6 100 
C 37 626,9 172,9 1,07 7000 
B 35 827,3 151,3 0,70 8 200 
A 22 996,4 154,6 0,587 0,0022 10 200 
X © 192,4 0,643 | 0,0003 14 400 


Les tableaux IV à VII donnent les longueurs d’onde et nombres 
d’ondes des bandes mesurées et le tableau VIII donne les constantes 
des divers états. Pour les états X et A j'ai donné les valeurs obtenués 
par Kleman et dans les divers tableaux j'ai mis entre parenthèses les 
mesures peu précises ou douteuses. | | 


C. Nature des états électroniques, produits de dissociation. — (:omme 
pour Au, l’état normal X ést certainement un état !XŸ se dissociant en 
deux atomes d’argent non excités (état ?S, 2). 

Les règles de sélection et l'aspect des systèmes (présence ou absence 
de têtes Q) font penser que À serait un état ‘2f, B un état 12}, 
C un état ‘Il, D un état ‘Il, et E un état 15*. 

On a alors les possibilités suivantes (classées par énergie croissante 
des produits de dissociation) : ; 


Énergi + 
Atomes AR OR Molécule À 
2S +. 2p° 29,5 et 30,5 1Z+(A), [x (C) 
Lee | $ 
S L2D 30,2 ct 34,7 12+(B), 1:(D) 2 
ës + ?$ 42,6 1ZH(E) £ 
: 
L 
. * L 
Les énergies de dissociation extrapolées cadrent avec ces hypothèse: 
‘ 2 À : ! 
bien qu'il y ait des écarts assez importants pour A et E. H 


î 
3 
£ 


A Le db ol 2h she 2 5 D TAN 
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Annales de Physique 


PLANCHE I 


Au, 


0-2 raies N° 0 10 20 30 40 50 60 


L-1 2-0 1-0 0-0 0-1 0-2 


4995,3 À 50222À 


Spectres tirés en positifs avec le rouge à droite. 
Les spectres de Ag, sont en absorption, ceux de Au, en émission. 


Masson et Ci, ÉDiTEURS 


Thèse Ruamprs 


Annales de Physique Thèse Ruamprs 


PLraAncxe II 


AfAu 


Système A 1-1 0-0 


40 30 20 10 0 raies P 
100 90 80 40 30 20 10 O raiesR 


| Fa) d. 12-10 13-11 14-12 
Na 9-7 
5890 


Système B 
0-0 1-1 2-2 33 PE 5-5 
T 
R aa R (exe) Q Q RQ RQ 
Au Mg 


Systême À 


2-0 10 00 o:1 0-2 


20 1-0 0-0 01. 0-2 5690 5896 
RE A 

Systême B 

)ystème 0-0(A) 


: ; raies PR 
63 53 43 33 237 700 raies Q 


St de Da a Sue : 
Spectres d'émission tirés en positifs avec le rouge à droite. 


Masson et Ci°, Énrreurs 


FANS 
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Molécule AlAu. 


Lorsqu'on place un alliage d'aluminium et d’or dans le four de King, 
on observe deux systèmes de bandes extrêmement intenses, l’un dans 


le rouge (5800 À à 6600 À) que nous appellerons système A, l’autre 


dans le bleu (4450 À à L 700 À) que nous appellerons système B. Il 
apparaît également des bandes beaucoup plus faibles dans le violet. 
Les bandes de Au, sont à peu près invisibles, sauf si l’alliage est très 
Pauvre en aluminium. Par contre je n'ai pu me débarrasser des bandes 
de AIH, ni des raies du sodium qui masquent les bandes 10-8 et 2-0 du 
système A. 

L'attribution de ce spectre à A[Au repose uniquement sur les condi- 
tions d'obtention (nécessité de la présence d'aluminium et d’or), mais 
peut être considérée comme certaine. 


… Système A. — Les séquences, dégradées vers le violet, sont bien 
développées et sont formées de bandes très groupées, dégradées aussi 
Vers le violet (cas des séquences 1-0, 0-0, 0-1, 0-2, 0-3, etc...). Dans la 
Séquence 1-0 on commence à deviner quelques « bandes de queue » ou 
& tail bands ». Dans la séquence 2-0 l’inversion du dégradé de la 
Séquence apparaît très vite (bande 6-/, confondue avec la bande 7-5) 
et des bandes de queue dégradées vers le violet ont pu être cbservées 
jusqu'à 13-11 (la bande 13-11 a d’ailleurs une deuxième tête faible du 
Côté des courtes longueurs d'onde). La bande 14-12 se réduit à une 
Sorte de raie très intense, la bande 15-13 est diffuse et sans tête nette; 
enfin les bandes que je pense être les bandes 16-14, 17-15, etc., ont 
üne tête faible mais perceptible et sont dégradées vers le rouge. 

Les résultats des mesures sont donnés dans le tableau IX et toutes 
les bandes avec v’ 39 sont bien représentées avec des écarts plus petits 
que 0,3 K à l’aide des constantes données dans le tableau XIIL. Des 
écarts importants se produisent pour les bandes de queue de la 
Séquence 2-0 ayant v’ > 9. Comme nos mesures portent sur les têtes et 
non sur les origines des bandes, ces écarts peuvent être dus au change- 
ment de sens du dégradé des bandes dans cette région. 

… La seule bande bien dégagée est la bande 0-0, seule bande intense 
de sa séquence. Cette bande semble n’avoir qu'une branche P et une 
branche R ; il s’agirait donc d’une transition ‘2 — t£. La structure de 
fotation commence à se distinguer (raie n° o) à partir de 1 A de la tête 
de bande, les raies P et R apparaissant confondues. Les raies P et R 
he commencent à se distinguer l’une de l’autre que 4 ou 5 À plus loin 
(raie n° 30 environ). 

» On peut suivre ensuite sans difficulté les branches P etR de la bande 
Jo jusqu'aux raies n° 180 au moins. En l'absence de branche Q ou 
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Tagzeau IX 


AlAu. Système A. 


Bandes ÿ 2. 
GAMES 16 968,80 (UCHOPOREST 
573 967,41 d 92,02 
8-6 966,80 92,23 
1e 964,36 93,08 
9-7 963,08 - 93:52 
SE 959,75 94,68 
11-9 050,11 98,07 
12-10 040,44 5 901,40 
13-11 928,56 ” 1 05,54 
4 . 914,4 10,46 
| LUCE 2 ee toés 
8-7 . 16 650,87 6 004,03 
7-6 650,13 04.30 
6-5 647,94 s 05,09 
ca 644,14 ” 06,46 
473 638,71 k 08,42. 
3-2 631,85 10,90 
25 623,38 13.96 
1-0 x 613,61 17,50 
2-2 16 295,79 6 134,86 
re 39,57 
NE 269,75 44,68 
34 15 082,80 6 255,00: 
23 | 969,75 6o,11 
Ad 955:23 : 65,80 
SE 939:39 72:03 
g-8 15 697,70 6 368,60 | 
5-7 687,58 Re 7 || 
4-6 675,38 FLO Te AE 
î on 661,58 83:20 + 
2-4 > 646,20 89, 56 
< = - 620,54 06,38 
o-2 611,50 + 6 403,77 4 
8-11 15 406,39 M6 480.02 2 
Ta 397,09 - 92,94 
885,98 FL 97,63 
se 37320 js 6 503,03 … 1 
LA 358,70 | 09,17 Sr 
| 36 342,67 15,97 0 
" as 325,15. : 23,42 
1 1-4 306,05 31,56 
s°3 pes 285,69 | 40.26 


tee 
ten |A 


… 


_ d’une autre bande bien dégagée, aucune RE de rotation s 
| A ètre faite. | 


a EEUr 2 
ee ARE 
» > En PAR EU de 
FR A" > e _. 
Fc SR CT 
ù = be NC PE: ee 
5 * és PS A k 
r FRE" 
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Tagzeau X 


AlAu. Système À, raies de rotation. 


No = ÿ = 1/À 7 
raie ras (dans l'air) VE WiBle VV — tôle 
Tête 6 144,699 16 274,19 o Q 
o 5 143,610 16 277,07 2,88 1,697 

10 42,334 80,45 6,26 2,502 
20) 40,559 85,16 10,97 3:312 
3° 38,307 91,13 16,04 4,116 
'e | 1% 35,626 98,25 24,06 4,905 
R 35:511 98,56 24,37 4:937 
ES 32,438 16 306,73 32,54 5,704 
UT 32,291 07,12 32:93 5,138 
sen ps 09,681 67,46 93:27 9,657 
tR 09,306 68,47 94,28 9,709 
me [8 2 6 094,326 16 408,70 134,51 11,597 
ent Ah 2 93,670 10,47 136,28 11,673 


- Seule la valeur de B,—B,; a pu être évaluée pour les bandes 0-0, 
0-1 et 1-0 en pointant les raies larges formées par l’ensemble d’une 


nie P et d’une raie R. Dans la séquence 0-0 les raies séparées de 


d'exemple quelques mesures faites sur la bande 0-0. 
… Les résultats sont (à 1 p. 100 près probablement) : 


Bandes O-I c-0 1-0 


B'— B” 0,0072 0,0066 0,0057 


4 L14 
B, — B, — 0,00067:, 
Xe —0,0009, 
our na 
Le —0,0000. 


‘xtrémement intense dégradée vers le rouge et formée de bandes dégra- 
es vers le rouge, qui ne peut être que la séquence 0-0. A partir de la 
troisième bande de la séquence, les bandes ont deux têtes dont l’inter- 
valle diminue lorsqu'on s'éloigne de la tête de la séquence, la tête de 
plus grande longueur d’onde devenant de moins en moins nette. Ceci 
s'explique aisément en supposant qu'il s’agit d’une tête R et d’une 


numéros élevés ont été également pointées. Le tableau X donne à titre 
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- Système B. — Le système B comporte essentiellement une séquence 
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Tagzeau XI 


AlAu. Système B. 


ko ht À Vo Vot — Vo ARE) 
_4 449,14 | 4 447,45 | 4 440,11 | 22 470,0 8,5 45,70 

453,06 457,80 | 451,98 425,0 53 30,6 
467,84 - 463,73 375;9 20,6 
478,32 475:53 323,6 13,9 
489,07 487,67 267,1 0,9 
501,602 500,33 208,0 6,4 
514,57 513,63 144,3 4,6 
528,70 527,30 074,9 (4,6) 
543,47 j 542,85 003,5 350 
558,76 558,44 | 21 929,7 1,5 

4 524,32 ? : 22 096,61 | 

4 601,7 518,65 | 4 593,15 | 21 725, 15,4 41,5 
611,55 511,16 678,6 1,9 / 
622,66 | 618,54 626,5 19,3 
634,55 631,86 571,0 ET 
647,24 645,77 512,1 FR 
661,05 « 659,89 448,7 53 
675,84 674,99 380,6 ‘3401 


Tagzeau XII 
AlAu. Système C. 
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tête Q (la tête Q étant de plus grande longueur d'onde), et qu’en 
remontant vers la tête de séquence B,,—B;, diminue. Ceci est confirmé 
par le changement de sens du dégradé et l'apparition d'une deuxième 
tête dans la branche Q des bandes 1-1 et 0-0, lestêtes R correspondantes 
étant de plus en plus éloignées des têtes Q Il semble même que, dans 
la bande 0-0, deux têtes apparaissent dans la branche P, mais elles 
Sont en partie mäsquées par la tête R de la bande 1-1 (cf. (17) p. 174). 
- Vers le rouge, on trouve assez loin une autre séquence nettement 
Moins intense et d'aspect similaire. Par contre, aucune autre bande n’a 
pu être observée du côté violetoù l’on est d’ailleurs gêné par des bandes 
de AIH. En supposant que la séquence de plus grande longueur d’onde 
est la séquence 0-2, on peut trouver une numérotation (cf. tableau XI) 
telle que l’état inférieur ait les mêmes niveaux de vibration que l’état 
inférieur X du système À, état qui doit être l’état normal de la molécule. 
La répartition d'intensité apparaît ainsi absolument normale car 
ED’ Ta d \ A F 

B. — B, — o entraîne 0—7r,— r, 0. Or à —0o entraîne à son tour, 
comme l’a déjà remarqué Wehrli (50), que les bandes de v’— v" impair 
ont une intensité nulle. 
… L'analyse a été faite avec les têtes Q, et les constantes données dans 
4 tableau XIII représentent les mesures à 0.4 K près tant que v'< 7. 

\u delà les niveaux de B semblent se resserrer plus vite. 


* 
£ Tagzeau XIII 
+ 2 
# “ 
À AlAu. Ensemble des résultats. 
we 
État Ve Ge ©), Te = Pre 
G 24 584 250 2(?) ù 
B 22 491,3 290,9 2,95 7 200 
À 16 262,19 34792 1,92 15 800 
X o 332,59 Pit 24 400 


- Système C. — Lorsqu'on augmente fortement le temps de pose, en 
jeut obtenir avec le spectrographe Cojan quelques bandes dans la 
égion 4 000-4 200 À. Ces bandes, quoique mesurées avec peu de préci- 
on, semblent bien constituer un système ayant pour état inférieur 
Pétat X déjà trouvé dans les systèmes À — X et B— X. Malheureuse- 
nent la séquence 0-0 est masquée par la bande de AÏH ayant sa tête 
à 4 067 À. Dansces conditions, l'analyse proposée, bien que pratiquer 
ment certaine, ne peut être considérée comme définitivement établie. 


f. 
; 
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Le tableau XII donne les résultats des mesures. On peut simplement 
en tirer les valeurs peu précises (à 1 ou 2 kaysers près) de v. et de we 
(tableau XII). 


Nature des états électroniques. Produits de dissociation. —+ 
L'état fondamental de la molécule AlAu correspond certainement 
à Au ?S + AI ?P° ce qui rend possibles les états moléculaires suivants # 
15+, tIl, 2+, 11. Le système À — X étant sans branche Q, ceci impose 
d'identifier l’état X à l'état '£+. 

Les deux hypothèses principales pour les états excités sont : 

19 Au?D + Al?P° qui donne entre autres deux états ‘+, et trois 
états ‘IL. , 

29 Au ?S + Al ?S qui donne un état ‘+ et un état °2+. 


Les énergies de dissociation extrapolées favorisent nettement l'hypo= 
thèse d’une dissociation des états A(È+) et B(‘11) en Al?P0 + Au "Dur 
Pour l’état C, probablement ‘?+, on ne peut rien dire. 


Molécule AuMzg. 


L'obtention du spectre de la molécule AuMg est assez difficile! 
en raison sans doute de la grande volatilité du magnésium. Il est 
nécessaire de recharger plusieurs fois le four pour avoir un bon cliché 
avec les spectrographes à réseau et le spectre est difficile à mesurer car 
les têtes de bande manquent souvent de contraste. 4 

L'attribution à AuMg du spectre obtenu repose principalement sur 
les conditions d'obtention. En effet le magnésium est formé de trois 
isotopes mais l'isotope de masse 24 est 7 Fo plus abondant que chacun 
des deux autres et les bandes correspondant à ces derniers, trop sus 
n’ont pu être observées sur le fond dû aux autres bandes. 


L 
Analyse de vibration. — Le spectre observé consiste en deux sys 
tèmes de bandes empiétant partiellement l’un sur l’autre. Dans la z0 
commune une bande de MgH empêche de pointer certaines bandes. Le 
bandes ainsi que les séquences des deux systèmes sont dégradées vers 
le violet. Chaque bande a deux têtes (P et Q) distantes de 3 à 6 kayse s 
L'analyse se fait facilement, mais le manque de contraste n’a permis 
de mesurer au comparateur qu’un nombre restreint de bandes. D’autres 
(dont la longueur d'onde est donnée avec une seule décimale) ont été 
mesurées sur un agrandissement effectué sur papier ultra-dur. De no 
breuses autres bandes très faibles ont été observées mais n’ont pas 4 
mesurées car leur pointé aurait été trop imprécis. Ce sont les têtes Q 


toujours très proches des origines des bandes, qui ont été utilisées ER 


l'analyse. Quand la tête P est seule observée, le nombre d’onde de 


4 


f . « ; à ; 
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LÉ: FE 
Tagceau XIV x 
E AuMg. Système À. œ 
Bandes À À Vo Vé — Ve À 
1-0 5 33373 5 334:79 18 743.4 37 … 
2-T 327:3 766,1 (37) AE: 
3-2 322,2 323,1 784,2 3,4 = & 
is 
0-0 5 430,51 5 431,84 18 408,3 3,4 sa 
o-I 5 522,63 5 523,58 T8 102,3 37 Le: 
1-2 514,00 133;7 (3,1) 5 : 
0-2 5 616,93 5 617,78 17 708,4 2,1 j 
52 607,09 832,4 (2,7) # 
2-4 598,40 860,0 (2,7) 42 
Le 
Tagceau XV e 
AuMgo. Système B. à 
re 
Bree: 
Bandes ? à y vo — y rie 
andes ko P 0 à DE 
4 4 870,19 20 527,4 ki 
5-2 65.30 548,0 + 
6-3 60,30 4 861,71 569,2 6,0 | 
7-4 55:39 56,72 590,0 5,7 
8-5 50,75 52,07 609,7 5.6 à 
9-6 46,09 47,46 620,5 5,8 $r 
-10-7 41,75 43,08 648,0 5,7 ES + 
ÿ t 
2-0 4 055:3 20 174,8 : De 
3-1 49,19 4 950,56 199,7 5,6 4 
4-2 43:19 44,51 224,2 5,4 2 
5-3 37:8 246,2 ci ve 
6-4 32,2 269,4 2 
7-5 26,5 292,9 < 
1-0 5,038,35 5 039,50 19 842,3 4,6 * LEE 
dx 31,43 32:63 869,6 4,8 3 à 
3-2 24,69 25:94 896,2 4,9 4 
4-3 18,1 922,1 - 
0-0 5 125,02 5 126,15 19 506,5 4,3 . : 


tête Q en a été déduit en utilisant pour v,— v. la valeur trouvée dans 
les bandes voisines. Les tableaux XIV et XV donnent les résultats des 

mesures pour les deux systèmes que nous appellerons À et B. Le 
ableau XVI donne les constantes des divers états À et X,, B et X3. 
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TaBceaAu XVI 
AuMg. Ensemble des résultats. 


we 
États Te we © Te Geye D = a | 
B 19 491,4 + Ô(?) 338:5 1,46 0,009 19 600 
A 18 392,0 341,7 AS | 8 900 
Xy o + ô(?) 307,6 SE 21 500 | 
D Ex o 308,2 PE | 21 500 | 


Les états inférieurs des deux systèmes ont des constantes très VOI— | 
sines. Il s’agit donc vraisemblablement du même état électronique, ces 
qui entraïnerait à — o dans le cas d’un état £. Les deux états supérieurs 
ont pratiquement le même w, mais les w,r, sont assez différents. Les 
constantes duivent d’ailleurs pouvoir être sérieusement améliorées. 


Analyse partielle de rotation. — Seule la bande 0-0 du système AA 
bien dégagée, a été étudiée jusqu'ici. La distance entre la tête P et la 
tête Q est de 3,238 K et on peut commencer à suivre une série de raies” 
de rotation à partir de la raie située à 10 kaysers de la tête P (raie n° 0) 

Le tableau XVII donne une partie des résultats obtenus. Les numé= 
ros ont été d’abord attribués à la série qui domine dans les zones des 
battements et qui est la série des raies P et R (les raies P et R coïn= 
cident dans toute la zone spectrale mesurée). On peut en tirer la numé- 
. rotation des raies Q grâce à un décalage d’une unité à chaque passage“ 
par une zone de battements. Portant alors 4/v — v,| en fonction dus 
numéro pour les raies des branches P et R d’une part et pour les raies! 
de la branche Q d’autre part, on obtient deux droites parallèles dont law 
. pente donne B;—B5 —0,o102. L'utilisation de la tête Q avec less 
raies P, R et inversement fournit deux courbes ayant des courbures® 
nettement visibles et de sens opposés, ce qui confirme l'attribution pro-« 
posée. 

Connaissant : 


(Bi+ 8) 
BK) 


on en tire : ! 


— 3,23 K, 


B, = 0,186 K B, — 0,176 K, 


sn ét tr inst immo tint iinsnaéé 
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F 


e qui entraîne : 


Tagzeau XVII 


AuMg. Système À, rates de rotation (bande 0-0). 


Ne | No " | 

raies P raies ? Le Vp — Vié / \ 

raies E raies Q À RATES Vr Viète P V VO — Viète Q 
É Tète P 5 431,708 | 18 410,415 o | | 
Tête Q 5 430,753 | 18 413,653 | o | 
; © | o 428,558 | 18 421,098 3,2685 2,7286 
D. 5 6 27,487 24,733 3:7339 3:3287 
D. 7 27,260 25,504 3:3845 3:4425 
1e er 16 25,203 32490 | 4,6984 4,340T 
2 21 23,007 30,648 5,4068 j 
7 2 22,938 40,190 ; 5,1520 
‘ Et 22,778 49,733 5,5062 
Er 02 04.940 | IS 501,503 0,5487 
08 66 04,812 02,031 9,4009 


À 


L'addition des rayons atomiques de Goldschmidt (46) de l'or et du 


# 


ägnésium (relatifs à une coordinence 12) donne une distance inter- 
tomique d'équilibre de 3,04 À. Il ne faut pas s’en étonner. En effet il 
t déjà prévu dans les métaux ou alliages à l'état solide de réduire les 
ons atomiques quand la coordinence diminue. Cette réduction, de 
p. 100 pour la coordinence 8, de 4 p. 100 pour la coordinence 6, 
ünte à 12 p. 100 pour la coordinence 4. Pour une liaison avec un seul 
tre atome les deux ions métalliques doivent être pratiquement en 
ntact et entourés par le nuage des trois électrons de valence assurant 


Mliaison. D'ailleurs l'addition des rayons ioniques donne 2,15 A, valeur 


. LA 
ès voisine de 7. 


Nature des états électroniques, produits de dissociation. — L'état 
rmal de la molécule correspond sans doute à Au 5, + Mg ‘S, ce 
li fournit simplement un état *£*. Dans ces conditions l'interprétation 
bspectre peut se faire de deux façons différentes : 

10 À — X et B — X sont deux systèmes de bandes différents ?I1 — ?2 
ant le même état inférieur X°E. Les deux états ?I seraient alors du 


2Y, avec un écart très 
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grand entre les deux sous-niveaux A et B de l’état ?I1. Le couplag 
dans l’état ?II serait du type a de Hund. Si cet état IL se dissocie ei 
Au ?D + Mg'S, (ce qui cadre avec les énergies de dissociation extrapo 
lées), on peut même penser que le couplage est intermédiaire entre le! 
typesaæetc en raison de l'important écart entre les niveaux ?D;,: (9 161 K 
et ?2D;,}2 (21 453 K) de l'or. 

La structure de rotation, simple près des.têtes, se complique à parti 
du numéro 60 environ : les raies Q en particulier semblent se dédouble 
et des séries de raies faibles apparaissent. Malheureusement cet ensem 
ble de raies est trop confus pour qu’on puisse en tirer des argument 
précis. Mais la très faible différence entre les constantes des états À etl 
rend probable la deuxième hypothèse. Notons en tout cas que les résül 
tats obtenus dans l’étude des raies de rotation, vu leur faible précision 
ne peuvent être modifiés par ces différentes hypothèses. 


CONCLUSION 


On peut résumer de la façon suivante l’état actuel de l’étude des sp& 
tres des molécules diatomiques formées par les métaux de la famille d 
cuivre, entre eux ou avec les métaux des colonnes voisines de la class 
fication de Mendeleieff. 


_ 19 Molécule Cu:. — Deux systèmes de bandes ont été étudiés dansil 
visible (21) (38). Aucun système de bandes n’a été découvert dans l’I.Æ 
proche (1<< go00 À). Par contre j'ai observé dans l’'U.-V. trois © 


quatre systèmes de bandes (régions 2 700-2 go0 À, 2 L90-2 560 À 


e 
2 330-260 A), non encore analysés. # 


«a 


2° Molécule Ag:. — Un système visible (23) (38) et quatre systéli 
ultra-violets ont été étudiés. Je n'ai trouvé aucun système dans L’LSÆ 
proche. Mais dans l'extrême U.-V., j'ai observé en absorption u 
groupe complexe de bandes ayant l'aspect de raies, qui n’apparaît qi 
lorsque la pression partielle d'argent est très élevée. Ce groupe de ba 
des, qui s'étend de 2 100 à 2 300 À avec une structure très nette dar 


la région 2 150-2 180 À, ne commence à apparaître que lorsque 1 
bandes de Ag: sont déjà très intenses. Mais son intensité croît très vi 
avec la température du four et se rapproche rapidement de celle 
bandes de Ag. Ceci, joint à la complication de ce groupe de ban 
fait penser qu'il pourrait être émis par une molécule polyatomi 
contenant de l’argent. | 
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… 3° Molécule Au. — Deux systèmes visibles ont été étudiés (22) (38) (40). 
fe n'ai rien trouvé dans l'E-R. Dans l'U.-V. au contraire j’ai pu obser- 
rer des bandes formant, semble-t-il, trois systèmes aux environs de 
510 À, 2 130 À et 2 090 À. 


# 
“A 


= ° Molécules mixtes AgCu, AgAu, AuCu. — Les spectres de ces 
molécules contiennent de nombreux systèmes de bandes qui empiètent 
és uns sur les autres (surtout dans le cas de AuCu). D'autre part l’obten- 
ion des spectres de AgCu et AgAu est difficile en raison de la diffé- 
rence de volatilité entre les deux métaux formant la molécule. Jusqu'à 
présent je n'ai pu effectuer qu’une analyse partielle de ces spec- 
des (39) (40). Ni l'L.-R. ni l'U.-V. n’ont encore été étudiés. 


« 5° Molécules formées avec les alcalino-terreux. — Les combinai- 
Sons de l'or avec le magnésium, le calcium, le strontium et le baryum 

t toutes donné dans le visible ou l’I.-R. proche des systèmes de bandes 
fouveaux attribuables certainement aux molécules or-alcalino-terreux. 


A. La 2? ep" 2 # «4 = LE 
= De ces spectres, seul le spectre de AuMg a été étudié en détail jusqu'à 


résent. Par contre, divers essais d'obtention du spectre visible et [.-R. 
iroche de molécules formées par l'argent ou le cuivre avec les alcalino- 
erreux ont échoué (3). 


» Go Molécules formées avec l'aluminium. — Les trois systèmes de: 
andes visibles de AlAu ont été étudiés mais ni PU.-V., ni l’'I.-R. n’ont 
ncore été explorés. D'autre part la recherche du spectre visible d’un 
liage cuivre-aluminium a échoué. 

De nombreuses molécules diatomiques stables de métaux peuvent 
fonc exister. Seule, sans doute, la nécessité d’une haute température et 
‘une pression de vapeur métallique notable a empêché leurs spectres 
d'être observés plus tôt. 
… Soit en effet l'équilibre : 
| A+B <— AB 


€ K, la constante d'équilibre : 


_PaPs 
Dia F x 


… Pour observer le spectre de la molécule AB, il faut que la pressicn 
Dartieile pan ne soit pas trop petite. Dans le cas de corps peu volatils, 
IL faut donc augmenter la température pour augmenter PA et Pr, Mais 

heureusement K, augmente en même temps (d'autant plus vite que 
l'énergie de dissociation de la molécule est plus élevée). Cette augmen- 
ation de K, avec la température nécessite l’utilisation de pressions par- 
ielles pa et Ps d'autant plus élevées que le métal est moins volatil. 


rs 
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Quelques expériences qualitatives permettent de confirmer ces prévil 
sions théoriques : en dessous d’une pression d'argon de 2 à D ca dd 
mercure, le spectre de Au, et celui de Cu, cessent pratiquement d’être 
visibles ; par contre, le spectre de Ag, beaucoup plus volatil, s’obserwa 
sans difficulté même sous une pression d'argon de quelques millimètres 
de mercure (Mesnage (27) a également observé ce spectre sous und 
pression de 1 ou 2 mm de mercure). 


Nous conclurons en disant que l'obtention de températures et de pres! 
sions aussi élevées que possible devrait permettre de développer ces 
études de molécules métalliques dans deux directions : d’une part de 
recherche des molécules diatomiques des métaux les moins volatils, €! 
d'autre part celle d'éventuelles molécules polyatomiques. Au contraire 
l'étude des molécules ionisées de métaux, dont certaines (Cu, Agä 
Auz) ont été décelées par spectrographie de masse (7), nécessitera und 
pression plus basse pour permettre l'établissement d’une décharge 
électrique à l’intérieur du four. 


CHAPITRE III 


* 


Calcul des intensités des diverses bandes 
d’un système de bandes. 


Introduction et notations. — Soient deux états électroniques di$ 
tincts. L'élément de matrice R du moment électrique correspondant# 
l'émission de la raie J°— J" de la bande v’ — »’’ du système de bande 
peut s’écrire (17) : 


nn 


L2 

à 

Due à Lotr) R(r).Lu(r)dr. | 
1 

Gr est un facteur ne dépendant que de J’et J”’. Son calcul dépent 
de la nature des deux états électroniques étudiés; Let L» sont lé 
fonctions d'onde de vibration, r est la distance internucléaire et R, (re 
est le moment de transition électronique calculé pour chaque distant 
internucléaire r en supposant les noyaux fixes. L’intensité en émission 


par molécule se trouvant dans l’état supérieur v', J', s'écrit alors : Ê 
\ [ * 

: 

GAT* L- 

(= CYR È 

3 L 

£ 

* élant le nombre d’ondes en kaysers de la radiation émise. 4 
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= 27 . . SAS . 
"L'évaluation des intensités des diverses bandes d’un système repose 
onc sur le calcul des quantités : 


ræ 
1 L L 
(v’, BR, v')= | Y(r).R(r).Yr(r)dr. 
_Le calcul théorique a priori de R,(r) est pratiquement impossible. 
ussi on profite en général de ce que les fonctions 4, ne prennent de 
leurs appréciables que dans un intervalle peu étendu de valeurs de r 


our remplacer simplement R, par une valeur moyenne R,, ce qui per- 
Let de faire sortir R, du signe somme : 

b 
(v’, R., v') =R o Voodr = R(v", v'). 

On pourrait aussi poser R,(r) — A(1 + ar + br? + ...) ce qui per- 
et d'écrire : 

2 


A 


< (o", R,, v”')— A{(v’, v") + av’, r,v") + b(v', r?,v") + .:.] 
7 

ais les coefficients a, b, etc., ne peuvent évidemment être déter- 
dinés qu'en confrontant les calculs avec les mesures d'intensité 
. Nicholls, etc. (12) (29) (30)). 

-Le problème se trouve donc ainsi ramené au calcul des éléments de 
iatrice (v’, v”) (appelés aussi intégrales de recouvrement), et éventuel- 
ment (v’, r, v"), (v’, r?,v"), etc. Pour cela il faut évidemment choisir 
es fonctions d'onde aussi exactes que possible, mais on ne peut cepen- 
% trop compliquer les calculs. Le caractère quelque peu contradictoire 
é ces deux exigences a suscité un grand nombre de méthodes de calcul. 
es fonctions d’onde de l’oscillateur harmonique permettent les calculs 
€ loin les plus simples et, de plus, se prêtent facilement à la tabula- 
n. Employées ainsi sans corrections, elles ne donnent que des résul- 
s assez peu précis quand v’ + v” dépasse quelques unités ; mais, avec 
S corrections d’anharmonicité, elles donnent une précision générale- 
ent suffisante et d’ailleurs comparable à celle de méthodes plus 
mpliquées. C’est cette méthode, la première proposée d’ailleurs, que 
di adoptée et cherché à perfectionner (41) (42) (44). 

es énergies et les fréquences seront en général évaluées en kaysers. 
üant aux longueurs elles seront presque toujours mesurées avec 


Hnité — = qui s’introduit naturellement dans ce genre de problè- 


les et que nous appellerons simplement : « unité w ». Si w est en kay- 
et si la masse réduite x est évaluée en unités de masse atomique, la 


… Fr ’ 172 
:leur té oD'est 
leur en A de |” « unité STP2 Vue 
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Fonctions d’onde de vibration approchées. — Fonctions d'onde d 
l’oscillateur harmonique. — Pour un oscillateur harmonique de mass 
réduite y et de fréquence de vibration w, le choix comme unité de lon 
gueur de l’ « unité w » permet d'écrire la fonction d’onde normée d: 
niveau de vibration v sous la forme réduite (32) : 


» 
CRE 


- 
D — Ce 
22 IV 


FE (): 


-G 


Si nous choisissons comme unité de longueur | « unité w » qui cor 
respondrait à une fréquence de vibration différente w,, et si nous pre 
nons un point arbitraire d’abscisse r, comme origine, la fonction d'ond 
s’écrira (en posant b=r,— r, en « unités w9 ») : 


# d() 1/5 of a, (& + | 


Introduction de l’'anharmonicité. — La courbe d'énergie potentielle 
quelle qu’elle soit, peut être représentée au voisinage de la distanc 
internucléaire d'équilibre r, par un développement en série par rappoi 


n r . Lo 
RL —T Tr. ln supposant x mesuré en « unités &w, », eten prenant 


comme unité d'énergie, le développement de Dunham (8) s'écrit : 


U(x) = x? 


3 
L 


LH GT + GE? + ax + |. (: 


Les premiers coefticients sont liés aux constantes spectroscopiqui 
par les relations suivantes : 1 


RE CL | à 

AR a — Le $ 

La courbe de Morse (28) : l 

ÿ, È + 
U(x) = D(1 — e—*) é 

FE représente bien l'allure générale des courbes d'énergie potentielle, et 
a fonctions d'onde correspondantes, quoique d’un emploi peu commod 

e É peuvent être calculées exactement. Ces fonctions d’onde permet 

Sr donc d’essayer les méthodes d’approximation. Le développement 
sf série de U(x) est : : 
14 I 2 7 1 k 

‘15 U(x)= DÉa[r — Br RAT en Se 


L'identification des deux premiers termes de ce développement am 
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ti thé NE 


ux du développement (2) suffit pour déterminer les deux paramètres D 


pè=y \ 


54 re pe. 2Be de We (4) 
| É a=\/À + 1/5 \ 


Les termes suivants se trouvent alors déterminés aussi et ils ne peu- 
ent être corrects que si certaines relations existent entre les constantes 
pectroscopiques. Mais les écarts entre la valeur vraie de a; — Lo 

L 4 3 


e, He 2 © 
É la valeur ar donnée par la fonction de Morse sont des deux signes, 


ssez faibles et semblent ne jamais dépasser 10 ou 15 p. 100. La fonc- 
ôn potentiel de Morse employée dans ces conditions est donc très inté- 
essante. , 

Malheureusement beaucoup d'auteurs calculent les paramètres D et Ê, 
On par les relations (4), mais par les suivantes : 


2 


< Df? = | = V2Te (5) 
» Ces relations permettent d’avoir les niveaux de vibration exacts mais 


les entraînent en particulier : 
2 


a—=—/8$——71y2x.. 


> Dans ce cas même à, est inexact. De plus, dans ce sens les formules 
ont très sensibles et les écarts entre la valeur vraie de a, donnée par (3) 


à la valeur a, = — /2x, peuvent atteindre 50 p. 100. 

De telles erreurs sur le coefficient a, (qui joue le rôle le plus impor- 

nt dans les corrections d’anharmo- 

ité des calculs d'intensité) ôtent 

xaucoup de valeur aux résultats obte- 

lus de cette manière, lorsque les cor- 

éctions d’anharmonicité sont impor- u 

antes. Si l’analyse de rotation des 

Jandes n’a pas été faite, « est 

connu ; on doit donc se contenter 

es relations (5) mais il est probable- 

nt inutile d'utiliser des méthodes ig. 4. 

calcul très perfectionnées. 

‘On peut rapprocher ces remarques de celles de Püschl et Teller (33) 

ir les courbes d'énergie potentielle. Ces auteurs ont montré sur 

es cas particuliers explicitement intégrables qu’en gros l'étage- 

hent des niveaux de vibration (décrit par de) était lié à la” varia- 

fon de r» — r, en fonction de U et n'était qu’à peine altéré par 

déformations de la courbe laissant r; — rx constant pour 
r { 

haque valeur de U ffig. 4). Par contre, pour préciser = Ê © par rapport 


Utr} 


v', 0 


1144 JEAN RUAMPS 

à r. (ce qui est beaucoup plus important pour les intensités), il ni 
faire appel aux constantes de rotation Le etc. On peut donc bien s attôr 
dre à ce que la principale correction d’anharmonicité fasse appel à se « 
non à æ.… Goolidge, James et Vernon (5) ont aussi fait remarqué} 
dans le cas de H, que la meilleure courbe de Morse au voisinage de | 
position d'équilibre devait se calculer par les relations (4). 


Fonctions d’onde de l’oscillateur anharmonique. — Le calcul de perturba 
tion classique à partir de l’oscillateur harmonique a été fait jusqu'ai 


u = 2 x, = 0,0298 


deuxième ordre par Hutchisson (20). Mais le résultat obtenu est d’ü 
emploi peu commode. D'autre part dès que v dépasse 1 ou 2, les term 
de perturbation deviennent vite importants, ce qui fait craindre quese 
développement ne soit une mauvaise approximation. à 

Pour étudier expérimentalement la précision atteinte, on peut adopt 
pour U(æ) la fonction de Morse qui rend l'intégration exacte possibl 


La figure 5 montre en prenant x, — . — 0,0298 la fonction d’onc 
harmonique + (courbe 1), la fonction d'onde exacte 4, (courbe 2),J 
fonction d'onde obtenue par le calcul de perturbation jusqu'a 
deuxième ordre (courbe 3) (la courbe représentant la fonction d’ont 
exacte ÿ: a été prise dans un article de M. E. Pillow (31)). On pe 
expliquer les mauvais résultats obtenus de la façon suivante : Va ré 
semble beaucoup à +, mais est très décalée en abscisse par rapport 
cette dernière fonction. La fonction +; ne peut donc contribuer bea 
coup à l'édification de d,, et les termes suivants, devant constituer” 
plus grande partie de L,, sont forcément importants. Cette ressen 
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blance entre + et L, suggère d'essayer de représenter Ÿ, en « distor- 
dant » », suivant les deux axes. Cela a déjà été tenté pour les abscisses 
Pune façon empirique et assez schématique par Gaydon et Pearse (14), 
M: E. Pillow (31) et Bates (2). 

- J'ai pensé qu'avant de schématiser il serait bon d’avoir une représen- 
. : me P 
tation aussi exacte que possible. Pour cela j'ai cherché une sorte de 
représentation paramétrique de 4,(x) à l’aide de deux séries suivant les 
puissances croissantes de £ (cf. Appendice) : 


nn dCi + BAR) + PAR) +. Jo(X) =) (X) (6) 
z = X + SX) FE PEUX) + XX) 


ordre donne en posant w— 20 +1 
: ny: Fyf/ye 1 13 
: B(X) = À (X? + 20) +SA(X +5) 
| ê 7 2II 91° 3 
À + È (ee + ox + 2 — i) (7) 


F4 NX) = 1 +Éx+ (x 8%) — Ê (XX + me WX) 
É: 


Fe 


On peut vérifier qu'on retrouve bien pour le terme du premier ordre 
de ô(0) la valeur calculée par R. Grandmontagne (16) et non celle pro- 
posée empiriquement par M. E. Pillow (31) et critiquée par Ta You 


- Dans le cas général (équation (2)), le calcul a été effectué jusqu’au 
deuxième ordre et a; a été remplacé par sa valeur en fonction de a, et 
de æ, (équation (3)) pour faciliter l’utilisation des formules : 


De G(X)=— — = (X? + 20) + [ (8x, — a) _ + (æ. + ; a) A @ 
NX) —=i—TX+ [ae —% ai) © — (8 —2 at)? 


Si on le désire, on peut transformer facilement la représentation (6) 
le 4,(x) en une représentation de la forme : 


HT) = (Tr) lX(x)]- 


@2 sp 
NÉS EE — (x cu 0) — a — 2° 4e a 


Ge 
Ng(x)=1 + air. 
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, LA 
avec les fonctions d'onde exactes correspondantes a donné les résultatl 
suivants : 


1° 


à [Fæ 


—x,— 0,0298, v— 2 (exemple déjà utilisé précédemment 
fig. 5). 3.X) a été pris jusqu’au deuxième ordre en À, N/f(X) jusqu'a 
premier ordre pour les termes dépendant de X, mais avec en plus 
terme constant du deuxième ordre qui est assez important (cela revieni 
à dire qu’on prend f(X) jusqu’au premier ordre et N jusqu’au deuxièm 
ordre). La courbe correspondante ne se sépare pas, à l'échelle utilisée, di 


la courbe exacte (courbe 2). On voit sur cet exemple l'énorme avantage d 
la représentation paramétrique sur la formule de perturbation classiqu 
(qui donne la courbe 3). : 
2Ë =, — 0,02, v — 9. S(X) a été pris jusqu’au troisième ordre 

en f, Nf(X) comme dans le cas précédent (f(X) jusqu’au prem 

ordre, N jusqu’au deuxième ordre). La figure 6 montre la cour 
(courbe 2) qui s’écarte à peine de la courbe exacte (courbe 1). La font 
tiun d'onde non perturbée de l’oscillateur harmonique a été roprésetill 
également (courbe 3) pour souligner l'importance de la perturbation 
Ces exemples montrent qu'on atteint une précision très intéressant 
avec peu de termes. Le tracé des courbes est très facile surtout si 
trace au préalable la courbe représentant 8(X) (fig. 7). On notera qü 
- les calculs sont beaucoup plus simples que ceux nécessaires dans le 
de la fonction d'onde de Morse exacte (celle-ci en effet contient de 
termes très grands s’annulant presque les uns les autres). De plus] 


d 


e 


.%e 


PE - 
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néthode peut s'appliquer même si la courbe d'énergie potentielle n’est 
sas celle de Morse. 

» Malheureusement le calcul des intégrales de recouvrement en utili- 
ant ces formules n’est en général possible qu’en faisant une intégra- 
on numérique, ce qui donnerait une bonne précision mais représente 
in travail fastidieux. Pourtant, si les S(X) étaient des fonctions linéai- 
es, on pourrait utiliser les calculs d'Hutchisson (19), Manneback (25), 
Bates (2) et moi-même (41) (42) relatifs au cas de l’oscillateur harmo- 
dique. Cette idée d’utiliser des fonctions d'onde harmoniques convena- 
lement choisies a déjà suscité des tentalives empiriques de Brown (4) 


eo 


nn 


2. se 5 
\x=002 
(Calcul au 3*ordre ) 


Éordre 


BF Fillow, Bates. 


ds be LE a te 0 De VAN Vo etc, V USERS Ge à os 


de Bates (2) (méthode B). Grâce aux formules (8) on peut désormais 
ercher d’une manière beaucoup plus précise la fonction linéaire d + pX 
présentant le mieux à(X) dans tel ou tel intervalle. On peut, soit 
iercher le meilleur compromis pour chaque intégrale de recouvrement 
n tenant compte du fait que seuls les intervalles où les deux fonc- 
ions +, (r) et 4,.(r) sont grandes simultanément contribuent de façon 
table aux intégrales à calculer), soit se contenter d’un compromis 
us universel, en cherchant à représenter Ô(X) au mieux, simplement 
ins l'intervalle où la fonction #,(X) correspondante est grande. C'est 
êlte dernière méthode que nous allons développer. 

Les deux points d’inflexion extrêmes de la courbe #,(X), à partir des- 
uels »,(X) tend asymptotiquement vers zéro quand X tend vers Æ  , 
nt pour abscisses + Vw=Æ You + 1. Ils représentent pratiquement 
> limites de l'intervalle où v,(X) peut être grand. Soient A et C les 
Oints d’abscisses + 20 + 1 de la courbe 8(X), B le point d’abscisse 
éro de la même courbe (fig. 7). Il semble souhaitable d'adopter la 


foite & — d + pX dont l’ordonnée à l'origine et la pente sont obtenues 
n prenant la moyenne des quantités correspondantes relatives à AC et 


RNA TER 


re 


J 
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à la tangente en B à la courbe ô(X). La valeur trouvée pour p dépen- 

9 : ù 
dant beaucoup de x, et très peu de aï, on peut sans risque simplifier 
l'expression en remplaçant a par 2x, et on arrive ainsi à : 


: ao Fe =) | (g)| 
p=ie(+) | 


Si comme Brown (4), Bates (2) et Pillow (31) on néglige les varia- 
tions de Nf(X) avec X, la fonction d'onde 4,(æ) que l’on obtient est 
simplement la fonction d’onde d’un oscillateur harmonique de fré-. 
quence w'—w,(1—p}? et de distance internucléaire d'équilibre 
r,=r, + d(d étant évalué en « unités w, » par (9)) : 


VX) = ÿi —p (1 — px — d)]. (10) 


r. et w, sont les constantes de l'état électronique étudié. 

La correction la plus importante est celle correspondant à d et elle 
peut souvent suffire. J'ai indiqué sur la figure 7 la valeur de ô(o) au 
premier ordre et la valeur de d proposée par M. E. Pillow (31). Cette 
valeur qui a été utilisée Jusqu'ici sous-estime considérablement les 
corrections d’anharmonicité. On voit que même ô(0) ne suffit pas car les 
deux maxima extrêmes des fonctions d'onde jouent un grand rôle dans 
les intégrales de recouvrement (principe de Frank et Condon). 


(e\ (#11 


À — 


Méthode de calcul proposée (!). — Il suffit d'introduire les fonc- 
tions d'onde (10) dans les calculs relatifs à l’oscillateur harmonique: 
Nous simplifierons les notations en supprimant l'indice e des constantes 
moléculaires r, et w.. Les deux états électroniques intervenant seront 
numérotés 1 et 2 de telle manière que w, uw. Il faut envisager 
deux cas : 

19 Emploi des tables de Bates (2) : on calculera A3 = r; — r, évalué 
en «unités w2 ». Puis on utilisera les tables en prenant pour w, /os : 


et pour À; : 
A, = An(t — pe) + LAVE — ds, 


p et d'étant définis par les équations (9). 


(t) Note ajoutée après soutenance : L'auteur a constaté depuis que les 
variations de N/(X) jouent en réalité un rôle important et que toutes les 
méthodes qui n’en tiennent pas compte {méthode proposée ici, méthode B de 
Bates, etc.) conduisent, en dehors de la séquence principale, à des résultats 
médiocres. L'utilisation simultanée des décalages d et des termes du premier 


ordre de f(X) donne des résultats meilleurs, comparables à ceux donnés par 
la méthode À de Bates. À 
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20 Emploi des calculs proposés par l’auteur (41) (42) (44) : on cal- 
culera A—(1 — a?) (r, —r3), r; —r, étant évalué en « unités w » 
Vo + Vws 

2 


À Vustu ce 
M ulera aus) des 


et w étant défini par Vo — 
Vows/uoy Lx c 


Puis pour chaque bande on utilisera : 


a =a+Er __ 


et : 


(1 — a)pi 


ENT LE ar] + (1 + ad; —(1 — a)de. 
Comme nous l'avons dit, on peut souvent négliger les quantités p, ce 

qui simplifie énormément les calculs. Nous remarquerons aussi que si 

les constantes d’anharmonicité des états 1 et 2 sont voisines, et si a est 

petit, toutes les corrections d’anharmonicité deviennent négligeables 

dans la séquence principale v, — v:. 

É 


2 


CHAPITRE IV 


Étude détaillée des systèmes À et B de Au, 
à l’aide des intensités. 


: : 

“ Mesure des intensités. — La seule mesure possible est celle des 
fêtes de bande. En effet on ne peut ni mesurer l'intensité des raies de 
Même numéro dans chaque bande, ni mesurer l'intensité totale de 


chaque bande. 
- Pour que la mesure soit correcte, il faut qu'il n’y ait pas d’auto- 


£. k SD RER 
äbsorption notable dans le four, ni d'absorption pres de l’extrémité 


plus froide. Pour cela, on doit s'assurer que la brillance spectrale maxi- 
mum dans la portion de spectre étudiée est inférieure au 1/10 de la 
brillance de la paroi du four à la même température. Quant à l’absorp- 
ion à l'extrémité, elle est certainement inférieure à l’autoabsorption : 
n effet cette zone est assez courte et n” (par suite de la baisse de la 
ression de vapeur du métal) y diminue très vite. Par contre une diffi- 
julté d'application se présente : la règle vise la brillance maximum 
raie, et nous ne mesurons en réalité que la brillance moyenne dans un 
Lu intervalle de longueurs d’onde. 

Pour le système A de Au, j'ai fait des enregistrements à diverses tem- 
ératures choisies de telle sorte que le rapport de la brillance spectrale 
aximum de la vapeur à la brillance du corps noir à la même tempé- 
ure varie de 1/8 environ à 1/300 environ. Il est alors possible de 
parer les probabilités de transition vibrationnelle obtenues à l’aide 
de ces divers enregistrements, mais la dispersion des résultats (souvent 


<' PORTE à | + » : æ” dr rt DT es LS 1 
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de l’ordre de 20 p. 100) m’a empêché de déceler une variation systéma: 
tique avec la température. Je me suis donc contenté d'adopter pou 
chaque bande une valeur moyenne de la probabilité de transition. « 

Évaluation des probabilités de transition vibrationnelle. = 
Floyd et King (11) ont montré, dans le cas d’une transition ‘2 — 15; 
comment on pouvait obtenir les probabilités de transition vibrationnelle 

2, à partir des mesures d'intensité des têtes de bande. Les systèmes À 
et B de Au; sont aussi très probablement du type ‘£—'£, comm 
nous l'avons vu. Mais la bande passante du spectromètre avait dan: 
certaines de nos expériences une largeur supérieure à la distance tête 
origine des bandes mesurées. J'ai pu cependant montrer facilement, pa 
comparaison avec un calcul exact, que l’on pouvait encore assimiler 4: 
à une différentielle comme le font Floyd et King. 

Adoptons les notations suivantes : 


ÿ : nombre d’onde de la tête étudiée, 
A : bande passante du spectromètre, À 
E;, : énergie de vibration correspondant au niveau de vibration 0’ di 
l’état supérieur, | 
B',, B', : constantes de rotation de l’état supérieur et de l’éta 
inférieur, x | 
Ryyr : élément de matrice de la bande v’v", 
T : température absolue de la source, : 
Jywr : déviation de l'appareil de mesure pour la tête v’v”, k $ 
Lo : déviation de l'appareil de mesure pour la radiation de nombñ 
d'onde y venant d'un corps noir à la température 6 (étalonnage). . 


1 


Dans ces conditions, C étant une constante : 


1e : 
— v' | _» , ; 4 
= Lypr VAT lp, 8, 172 4 
Rue: & ee Bret (ui 
7 By + By | : 

A LEE ê 


B,, +B, ne change pas de façon sensible d’une bande à l'autr 
(variation de l’ordre de 1 p. 100) et nous pourrons l’incorporer dan 


la constante C. Par contre B”,—B', varie beaucoup. Sachant qu 


# 


I 
Lt 2(o + =} —B; — &,0 nous poserons : 


et nous pourrons remplacer | B°,—B',[%? par (1 + B'o' — 8'")#12 @ 
incorporant AB, |, dans la constante C. 4 


Pa 
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Détermination de r,—r, 
aire en comparant l'aspect de la séquence principale à la série de sché- 
nas que j'ai publiés par ailleurs (44). Sans la correction ci-dessus, on 


. — Une première détermination peut se 


s LA LA Ex z | 
rouve A—2,2 Lo,i,soitr, —r"—0,100 +o,00/4 À. Comme nous le 
ferrons, la connaissance de B°—B et de r,—r" permet de cal- 
uler r, et r, ainsi que B' et B’. On peut alors évaluer £' et £” en 
enant compte de la relation empirique et peu précise : 


TONER 


À he Re Si 
À j 2Ba Le We œ Æ 
à V2te \) we F3 28: (12) 2 
# . : F 
On déduit ensuite les R°,,, des mesures d'intensité par la formule (11). 5 
3 processus d’approximations successives ainsi amorcé n’a pas besoin Fe 
têtre poursuivi car (1 + £'v’ — £''v"')? n'étant qu'une correction, iln’ya 5 
äs d'inconvénient grave à l’évaluer d’une façon approchée. Les erreurs Ex 
de mesure sont beaucoup plus grandes. LCR 
EJai calculé théoriquement d'autre part les R°,,, pour plusieurs 5 
Valeurs de A, à l’aide des tables de Bates et en ne tenant compte de à 
Panharmonicité que par l'intermédiaire de d. Dans la séquence 0-0 les ne | 
Intensités mesurées et calculées coïncident bien si 1, — 2,30. Par contre : 
Päccord est beaucoup moins bon pour les autres bandes (écarts de LE 
20 p. 100 en moyenne, près de 4o p. 100 pour une bande) (*). Ces écarts 5 
ne proviennent pas d’un mauvais choix de A; car on s'aperçoit facile- LE 

ent que, si l’on modifie A; dans un sens ou dans l’autre, on améliore 80 
un peu l'accord pour une ou deux bandes mais on aggrave fortement 0 
le désaccord pour la plupart des autres. Le meilleur compromis est Fe 


nc A = 2,30, soit r, — r!—0,098 + 0,00/ À car nous ne pouvons 
rétendre avoir amélioré sensiblement la précision par rapport à l’éva- 
Uation faite avec la seule séquence principale. 
- L'étude de la séquence principale du système B de Au: conduit de 
même à : 


» 


rg —Tix = 0,090 + 0,004 A. 

Détermination des distances internucléaires. — Les résultats que 
ous venons d'obtenir pour le système À de Au:, associés à ceux de 
lanalyse partielle de rotation, permettent la détermination der’ et der. 


In effet pour la molécule Au: (avec ren À) : 


Bu O,171 


ap 2 


le 


» (} En tenant compte du facteur f(X) dans les fonctions d’onde on réduit 
ensiblement les écarts sauf pour une bande. Une raie atomique ou une 


tutre bande doit fausser la mesure correspondante. LE 
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de sorte qu'en différentiant (ce qui est légitime vu la précision de: 
données) on obtient : 


La LA2 
NE — PSE 


AB, = 23% 47, avec ABe— B, ee 
re == rer 
e le — e : e 
d’où : 
= * /o,342Are F2 + ! F 
= _ 0,0/ A 
re AB ,03 l 


7, est donné par une racine cubique ce qui rend le résultat peu sensibli 
aux erreurs sur Ar, et AB.. On obtient ensuite : 


Ar © 

Tex — Te aus A 
= Ar Lan 

la =re += ,2,58 À 


0 


Connaissant r,p — rx = 0,095 À on trouve : 


* ee [=] 
Tep — 2,03 A. 
La différence entre la valeur de r,; donnée ici et celle donnée préc 


demment (40) (2,50 À) provient principalement de l’emploi de nouvelle 
mesures. 


Notons d’autre part que B” — B° a été obtenu par : 
part q è : P 


B'—B,—B; —B,+2a— 


D [IH 
a 


- e* 


Les «, ont été obtenus à l’aide de la relation (12). Pour cela les 7, où 
été calculés d’une façon approchée en posant AB, —B; —B,.Ilaé 
inutile d'appliquer une deuxième fois cette méthode d’approximatiot 
successivés. Enfin comme la correction ne dépassait pas 5 p. 100 € 
AB,, l'emploi de la relation approchée (12) n’a pu augmenter l'errei 
sur AB,. | 

Les distances interatomiques trouvées sont beaucoup plus faibles qi 
dans l’état solide (46) (2,88 À). Nous en avons déjà donné l’explicati 
à propos de AuMg. Mais ici rx est aussi nettementinférieur à la somn 
des rayons ioniques (1,37 X 22:74 À). On peut vraisemblableme 
attribuer ce fait à la participation d'électrons internes 54 à la liaiso 
En effet la valeur de l’énergie d’excitation d’un de ces électrons da 
l'atome d’or (état 5d°6s2?.2D) est faible. 
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CONCLUSION GÉNÉRALE 


-Les contributions que j'ai apportées à l'étude des spectres électro- 
iques des molécules diatomiques peuvent être classées en trois groupes : 
1° Spectrographie de position : plusieurs molécules diatomiques de 
1étaux peu volatils, inconnues jusqu'ici, ont pu être obtenues et étu- 
liées grâce à leur spectre. Comme je l’ai déjà souligné dans une conclu- 
lon partielle, d’autres molécules de métaux doivent pouvoir être obser- 
ées, et l’obtention du spectre de molécules polyatomiques, si elle est 
ossible, fournira certainement d’utiles renseignements pour l'étude 
héorique de l’état métallique. 

20 Spectrophotométrie : j'ai montré que l'étude des intensités per- 
iettait de compléter utilement les résultats obtenus en spectrographie : 
é position lorsque l'analyse de rotation des bandes est impossible. On 
eut obtenir ainsi r’,— 7” et, lorsqu'une analyse partielle de rotation 
Gurnissant B° — B/ est possible, on peut atteindre les distances inter- 
fomiquesr’ et r! elles-mêmes. 

30 Calcul théorique des intensités : 


“a) Une nouvelle méthode de calcul des intégrales de recouvrement, 
frticulièrement commode pour la séquence 0-0, a pu être développée 
ans le cas de l’oscillateur harmonique. Le calcul des intégrales 
Et, rar (n> 1) a également été abordé (travaux publiés par ail- 
être : (41) (42) (43) (44). 
“h) Une méthode de perturbation entièrement nouvelle et d’une por- 
ée probablement assez générale, m'a fourni les fonctions d'onde de 
bscillateur anharmonique sous une forme simple. Ce résultat m'a per- 
is d'améliorer les corrections approchées d'anharmonicité proposées 
4 divers auteurs. Il autorise aussi un accroissement de la précision 
# de la commodité des méthodes employant une intégration numé- 
Dre, mais ce point n’a pas encore été examiné en détail. 

Le but commun de ces trois séries de recherches était d'obtenir le 
haximum de renseignements sur une molécule donnée. L'étude de Au, 
ous a montré que, même en prenaut peu de précautions dans les 
iesures et les calculs, on peut obtenir une précision déjà intéressante. 
ladoption de méthodes de calcul d'intensité moins commodes mais 
lus précises, et surtout l'élimination des nombreuses causes d'erreur 
ns la mesure des intensités devraient permettre d'améliorer considé- 
blement cette précision. 


(Institut de Physique 
de la Faculté des Sciences de Lille). 
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Nouvelle méthode de perturbation. 


Soit l'équation de Schrüdinger à une variable à étudier : 


— 4"{x) + [U(x) — EX{&)— 0. ( 

Soit l'équation non perturbée : £ 
—_ 4x) + [A(&) — Bie() = 0. nt 

Supposons que la perturbation soit de la forme : 
U(z) — A(x)=V(r)= {rm} FEV GIE “ 
les Vi(x), Va. etc., étant des polynômes. : 


- Cherchons à représenter Y{x) à l’aide d’une représentation param 
trique, comme l’a fait Lighthill (4) pour les équations non linéaire 
Notre but sera d'obtenir !{(x) sous une forme commode, utilisant 
maximum la ressemblance entre la fonction (x) et la fonction af: 
correspondante (de même nombre quantique dans le cas d'états Hés} 


Pour cela posons : 


7 


L'équation (1) se RES QUTC alors en une équation où intervienne 
o”, o" et »; mais ®” peut être remplacé par sa valeur tirée de (: 
Comme nous avons deux fonctions à déterminer, nous pourrons n0 
imposer arbitrairement une équation supplémentaire. Nous choisir 
de nous débarrasser de +’ el de » en annulant leurs coefficients da 
l'équation obtenue qui est de la forme Me’ + Ne=o. L'annulatt 
de M entraîne par une intégration immédiate et à un facteur arbitr 
près : 


FUXP= ON 

L'annulation de N donne alors, en tenant compte de (5), une équati 
différentielle non linéaire à laquelle x(X) doit satisfaire : 

—; 2" de sat — x'?| A(X) FX Es] e a ONE) Ras E — 0. 

Mettons alors la fonction æ(X) et la valeur propre E sous forme 


séries entières par rapport au paramètre Je 


= K'ÉSDO EPALOEE 
E 1h" + ke, + le, + 
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LE - 
2 
Le remplacement de U(x), de x et de E par les expressions (3) et (7) 
insforme le premier membre de (6) en une série entière en X dont 
us devrons annuler successivement tous les termes. Le terme cons- 


nt est nul. L’annulation du terme en À donne : 


_— < 8, (X) + 2/A(X) — Eo 3, (X) + A'(X)(X)— ee ——Vi(X). (8-1) 
Wnulation du terme en }" donne une équation de même forme : 

L —; SX) + 2[A(X) — Eo]8,(X) + A'RXAUX) — er = PA(X) (8-7) 
(X) est un polynôme en X dont le calcul, de plus en plus compliqué 
pu n augmente, fait intervenir les V(X) jusqu’à V,'X) inclus ainsi 
1e les S(X) et les e jusqu’à 5, _(X) et e,_, inclus. 


Les équations (8), accompagnées de conditions aux limites conve- 
les, doivent permettre de déterminer successivement 3,(X) et es, 
(X) et e2, etc. 

Dans le cas qui nous intéresse ici (A(X) — X?) nous appliquerons la 
éthode dite des polynômes de Sommerfeld. Cherchons ô,(X) sous 
me d’une série entière en X. 

On montre facilement qu’il est suffisant et nous admettrons qu'il est 
éessaire (!) que cette série se réduise à un polynôme pour que la fonc- 
on L(x) correspondante satisfasse aux conditions quantiques à l'infini. 
‘tte condition détermine sans ambiguïté Ô,(X) et la constante e. 
équations (8-2), (8-3), etc., se traitent de la même manière et 
rnissent à, et 2. àset e:, etc. Les résultats obtenus ainsi ont été 
nnés et discutés dans le texte principal (équations 7 et 8, p. 1145). 

a méthode que nous venons de décrire peut s'appliquer sans modi- 
ion dans le cas suivant : 


5 a b 
A(X) — xt avec ao 
“condition quantique relative à X —o se trouve automatiquement 


Des extensions aux états non liés et aux cas A(X) —KX et A(X) = 
“dernier cas correspond à la particule libre) semblent possibles. Des 


A) Note ajoutée après soutenance : En réalité il existe d’autres fonctions 
faisant aux mêmes conditions. Mais elles déterminent la même valeur 
, et la même fonction U{x), la modification de S{[X) étant compensée 
r la modification corrélative de f(X). Ces fonctions compliquent les cal- 
s sans donner une mel 
s pourraient avoir deux applications intéressantes : d’une part permettre 
distorsion des fonctions d'onde pour des perturbations dont le dévelop- 
ent en-série de polynômes est peu commode. D'autre part améliorer le 
placement des fonctions d'onde anharmoniques par des fonctions d'onde 


rmoniques convenablement choisies. 


illeure approximation, semble-t-il. Mais ces fonc- 


LAN AT EPA 


x 


pd) 
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indéterminations dépendant d'un paramètre pour KX et de des 
pour K apparaissent comme on pouvait s’y attendre. 

Par contre lorsque A(X)— X’ avec p différent de — 1,0, 1, 24; 
recherche des à(X) sous forme de polynômes se heurte à des impossib» 
tés. Ceci est sans doute dû à ce que, dans ces cas, contrairement à noi 
hypothèse, il n’est pas nécessaire que Ô(X) se réduise à un polynô# 
pour que L(æx) satisfasse aux conditions quantiques. Les ô(X) devra 
donc être déterminés par une autre méthode et le résultat sera vraise: 
blablement plus compliqué. 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 

__ DE QUELQUES PROPRIÉTÉS 

DE LA SILICE VITRIFIÉE EN CONTACT 
AVEC DES SOLUTIONS AQUEUSES : 


COMPORTEMENT DES SUSPENSIONS, 
MOBILITÉS ÉLECTROCINÉTIQUES 


d 


à» dl 
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Par Mme MartaxnE BARUCH-WEILL 


SRE POROIEN ROSE NE ER ET 


“des particules solides en suspension aqueuse. Après avoir observé 
tratification dans la sédimentation de différents solides finement 
isés en suspension dans l’eau, nous nous sommes proposé d’abor- 
“J’étude de ce curieux phénomène en essayant de mettre directement 
évidence des interactions entre particules par l'étude de l’équilibre 
istique des suspensions. Espérant que l'étude d’une grandeur reliée 
ä charge électrique de la particule en suspension pourrait apporter 
renseignements utiles, nous avons entrepris de mesurer la mobilité 
ectrophorèse des particules en suspension aqueuse. Nous avons 


isi la silice vitrifiée broyée comme solide d'étude. 


I. — Stratification des suspensions. 


Je phénomène, très général, s'observe sur des solides finement divi- 
S, en suspension dans un liquide. : 

Une suspension de particules, dont l’aspect évoque un gradient de 
Icentration vertical, laissée à l’abri de variations brusques de tem- 
ature, s'organise en zones (ou strates), séparées les unes des autres 
Ï} Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
M obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue, le 
janvier 1959 devant la commission d'examen. 


présent travail a pour but principal l'étude de quelques proprié- 
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par des surfaces de discontinuité parfaitement nettes, au bout d'u 
temps variable selon le solide et le liquide en présence. 

Le phénomène de stratification est connu depuis longtemps. Les pn 
mières observations semblent dues à Schloesing (30) (1874), sur d 
particules d’argile en suspension dans de l’eau légèrement alcalin 
Vers la même époque, Brewer (8) (1884), Barus (5) (1886) et W 
liams (36) (1895) observent et étudient qualitativement les strates. M, 

Parmi les diverses hypothèses successivement proposées pour exp 
quer la stralification. nous citerons l’idée d’'Ehrenberg et Schulize (I 
(1914), selon laquelle la stratification serait provoquée par une vari 
üon discontinue des tailles de particules. 

La deuxième hypothèse, entrevue par les premiers observateurs; 
principalement développée par Mendenhall et Mason (22) (1923), repo 
sur l’idée que les strates n'apparaissent qu’en présence d’un gradie 
de température horizontal. 

Morison (24) (1925) analyse l'influence de la lumière et coneél 
qu'une illumination faible est nécessaire à la formation des strates ta 
dis qu’une illumination violente les détruit. 

Pour essayer de mieux comprendre l'effet de température, Berg 
(19/0), a réalisé des séries très soignées d'expériences avec deux typ 
de solide divisé dont les caractéristiques granulométriques étaient bi 
différentes. L'un correspond à une distribution continue de tailles 
particules ; l’autre contient au contraire des particules dont les taill 
varient assez brusquement. Il étudie séparément l’effet de la conce 
tration de la suspension et l’effet de température. Dans le cas de st 
pensions de particules dont la taille varie de façon continue, Berg” 
confirme pas les résultats de Mendenhall et Mason. Dans le cas” 
suspensions de particules dont la taille varie de façon quasi discon 
nue, Berg montre que l'effet des courants de convection se manifés 
par une accusation de la netteté des surfaces de discontinuité. 

Signalons enfin deux observations : l’une de La Rocca et Burlage (2 
(1945) sur l'apparition de strates dans des suspensions de bentonité 
l’autre de Hill (19) (1954) sur des suspensions de carbonates de baryt 
et de strontium dans l'alcool méthylique. Les strates observées p 
Hill apparaissent dans l'obscurité et à température constante. 

En conclusion, nous pouvons dire que depuis que l’on cherche 
expliquer le phénomène de stratification, deux hypothèses principa 
s'affrontent : l’une basée sur une discontinuité de tailles de particul 
l’autre basée sur l'importance du rôle des courants de convection. 

Nous exposerons maintenant nos observations en analysant da 
quelle mesure elles afirment ou contredisent les données de la littératu 

Les solides que nous avons utilisés sont, d’une part, la poudre 
pyrex, et la silice vitrifiée broyée et, d’autre part, la bentunite et 
moutmorillonite (argiles). La différence essentielle dans le compor 
ment des verres et celui des argiles réside dans le temps nécessaire à 
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mation des strates (dans l’eau par exemple) et la stabilité des stra- 
3. Nous avons généralement observé la formation des strates dans des 
ibes de 30 cm de haut et de 3 cm de diamètre. Dans le cas de pyrex 
u de silice vitrifiée les strates apparaissent après 24 heures et durent 
d.jours environ tandis que dans le cas des argiles elles n'apparaissent 
Waprès 4 jours mais durent plus d’une année. Nous avons adopté 
mme matériau d'étude la poudre de silice vitrifiée broyée provenant 
es Etablissements Quartex. Elle correspond à des chutes de « quartz 
paque » provenant de sable de Fontainebleau aggloméré, recuit à 
200°-1 {00° puis broyé. 

Précisons que les conditions de température « favorables » à la for- 
ation des strates correspondent à de légères irrégularités dans la dis- 
ibution de la température dans la colonne de suspension. En effet, si 
:s strates n'apparaissent pas en thermostat, elles ne se forment pas 
on plus au voisinage d’un radiateur ou devant une fenêtre ouverte. 
ar contre, nous avons observé la formation de strates en chambre 
dire à condition que les récipients contenant les suspensions ne soient 
4s en thermostat. Pour décider si le facteur important était la tempé- 
äture ou la lumière nous avons placé des suspensions dans un ther- 
lostat où nous n’avons pas observé de strates. En déréglant le ther- 
iostat ou en chauffant localement à l’aide d’ure ampoule de 1,5 V on 
bit apparaître des strates. Si par ailleurs, on illumine une suspension 
Pganisée en strates à l’aide d’un tube fluorescent, les strates ne sont 
as perturbées. 

Nous sommes donc d’accord avec la conclusion de Berg sur l'impor- 
ince du rôle joué par les courants de convection dans le phénomène 
e stratification. 

“Signalons que nous avons observé, comme nos prédécesseurs que les 
(Mates tombent régulièrement avec le temps, tout en s'étendant en 
Auteur. Si on applique la loi de Stokes à la vitesse de chute d’une 
rate on peut calculer un rayon de particules supposées sphériques qui 
imberaient avec cette même vitesse. Comme on le verra par la suite, 
érayon ainsi calculé est comparable en ordre de grandeur à celui 
tenu à partir de l’équilibre de répartition de la suspension. 

Nous décrirons également une expérience qui nous paraît intéres- 
inte. Nous avons prélevé au bout de 3 jours les zones 1 et 2 d’une 
Spension de silice vitrifiée dans l’eau (la zone 1 est la première zone 
mptée à partir de la surface supérieure puis la zone immédiatement 
us-jacente est la zone 2). Chaque zone a été mise séparément dans 
e éprouvette de 15 cm de haut et de 2,5 cm de diamètre ; on observe 
ès 48 heures que la zone 1 reste trouble tandis que la zone 2 qui se 
npose de deux parties séparées par un « ménisque » présente une 
ie supérieure claire. Gette expérience prouverait qu il y a dans une 
he de type 2, exclusion des particules les plus fines au profit d’une 
ie supérieure. D’autre part, l'examen microscopique direct de la 
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zone 2 aussitôt après son prélèvement paraissait indiquer que ceti 
zone ne contenait pas de particules très fines. 

Nous avons observé par ailleurs que si l’on dépose une goutte d'enci 
à la surface d’un tube contenant une suspension organisée en strates 
la goutte s'étale sur chaque surface de discontinuité avant qu’un fild 
ne s’en détache vers la strate inférieure. M. Clavier (10) a observé da 
faits analogues avec des colorants à grosses micelles déposés dans da 


suspensions de sulfate de baryum additionné de calgon. Par contre; 


| 


n'est 


signale que les colorants dissous moléculairement pénètrent uniformé 
ment dans une suspension stratifiée. 
Parmi nos observations, celle que nous croyons la plus important 
est relative à l'effet de l'acide chlorhydrique. Voici la description à 
: l’expérience : dans six tubes identiques on met 2 g de poudre de silic 
vitrifiée et 120 cm environ d’eau ou d'acide chlorhydrique ; on ajus. 
soigneusement les niveaux de façon que toutes les surfaces libres soier 
dans un même plan horizontal. On réalise ainsi la série de suspensior 
de silice vitrifiée dans l’eau et en solution chlorhydrique, à pH 3,5 
2,9 ; 2. Les six tubes sont placés dans l’ordre suivant : eau, pH 3,E 
92,0; 2; eau, dans ün support ; les deux tubes contenant les susper 


Sa 
Fr 
# 
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pe 


ions dans l’eau sont placés aux extrémités du support de façon à déce- 
er des irrégularités violentes de température de la pièce. On obtient, 
Dutes conditions égales par ailleurs, d'autant moins de strates dans les 
ubes (et des strates d'autant plus étendues) que le pH est plus bas. La 
gure 1 représente l’état des quatre tubes de suspensions acidifiées 
près trois jours. Mais si l’on effectue une expérience analogue non plus 
vec l'acide chlorhydrique mais avec du chlorure de potassium à diver- 
es concentrations, on n’observe pratiquement aucun effet de l’électro- 
yte sur l'allure des strates. On pourrait alors penser que la charge 
lectrique des particules joue un rôle dans le phénomène de stratifica- 
ion et c’est pour cette raison que nous avons étudié la microélectropho- 
èse des particules de silice vitrifiée en solutions aqueuses. 

Cependant nous avons tenté de mettre directement en évidence des 
hteractions entre particules, soit dans l’eau soit en milieu acide, en 
tudiant l'équilibre de répartition des suspensions. Nous décrirons 


abord ces expériences puis celles de microélectrophorèse. 


: 
E 


14 II. — Édquilibre statistique des suspensions. 
Les expériences que nous allons décrire dans ce chapitre sont analo- 


ce ñ . , De 5 
jues à celles que Jean Perrin (27) a réalisées sur les suspensions de 
xomme-gutte en vue de déterminer le nombre d’Avogadro. 


… Principe. — Considérons un ensemble de particules en suspension, 
ën état d'équilibre de répartition. 

“ L'énergie potentielle d’une particule de poids apparent p (en l’ab- 
jence de tout autre champ de force que celui de la pesanteur) se trouve 
iugmentée de p(h: — h,) lorsque la particule s'élève du niveau k; au 
Hiveau °. En conséquence, à la température absolue T, les nombres 
moyens de particules n:; et mn, dans un volume donné, aux niveaux 


re spectifs h, et h,, seront entre eux, d’après la relation de Boltzmann, 


ns le rapport : 


(ia 


p : 
ne — y (sh) 


3 


. 


} étant la constante de Boltzmann, ou : 


Un = — (he — ha). (1) 


… On voit alors que si la particule n’est soumise qu'au seul champ de 
à pesanteur, le logarithme du nombre de particules est proportionnel 
la hauteur du niveau considéré La représentation graphique est 
néaire et nous appellerons cette droite : « droite idéale » par analogie 
vec la loi des gaz parfaits. Dans le cas où la particule posséderait en 


lus de son énergie potentielle une énergie d'interaction vis-à-vis de 
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ses voisines, la représentation graphique du logarithme du nombre d 
particules en fonction de la hauteur indiquera, selon ses écarts à M 
droite idéale, le signe et la valeur de cette interaction. 

Nous pouvons déduire de la pente de la droite idéale le rayon r dl 
la particule. Si nous supposons la particule sphérique (rayon r), SO 
poids apparent est égal à : 

p = re" — 619, 
3 
v'.et o étant les masses spécifiques respectives du solide et du liquide 
La pente de la droite idéale s’écrit alors : 


4 
LS Er : 


AIRIS pe RS 3 
Ah AT RT 


relation d’où l’on peut tirer le rayon r de la particule. 

Perrin (1904) par un raisonnement thermodynamique semblable à 
celui qui a permis à Laplace de relier l'altitude à la pression baromé! 
trique, était arrivé à une loi de raréfaction des émulsions diluées anak 
logue à celle que représente l'équation (1). 


Nous avons entrepris l'étude expérimentale de l'équilibre statistique 
des suspensions par une technique, analogue à celle utilisée par Perrimh 


qui consiste à dénombrer les particules à différents niveaux dans une 
cellule. 


Préparation des suspensions. — Il est indispensable pour que l’expés 
rience ait un sens de travailler avec des suspensions sensiblement! 
monodisperses. On peut les obtenir soit par une série de sédimenta! 
tions naturelles soit par centrifugations successives suivies de redisper! 
sions. La méthode des centrifugations, bien que plus rapide a priori] 
n'a pas été utilisée pour la préparation des suspensions, car nous avon 
constaté que les suspensions centrifugées se redispersaient mal. Noù 
avons donc employé la méthode des sédimentations naturelles qu 
consiste à réaliser les opérations suivantes : | 


Î 


>| 


1) Elimination des particules supérieures à une taille donnée. 
On calcule, par application de la loi de Stokes, le temps nécessaire à 1 


chute des particules supérieures à une taille donnée; on prélève alor 
le liquide surnageant que l’on remet à sédimenter. 


2) Elimination des particules inférieures à une taille donnée. = 
On calcule de même le temps au bout duquel on doit prélever le liquid 
surnageant de cette colonne de suspension, de hauteur connue, pou: 
qu'il ne contienne que des particules inférieures à une taille donnée 
On élimine ce liquide et on redisperse le culot dans l’eau distillée. On 
répète les opérations 1 et 2 de façon à encadrer la taille désirée. 1 


+ 


mer 


"ARVIOTESE 
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Le solide étudié est la poudre de silice vitrifiée, broyée. Après calci- 
lation de 12 heures à 7009, on met 500 g de poudre en suspension 
lans 5 litres d’eau distillée. Les opérations de fractionnement (décrites 
LUX paragraphes 1 et 2) durent environ 6 semaines, puis on recueille 
les suspensions fractionnées correspondant à des intervalles de taille 
Wivante : rayon de 0,15 u à 0,20 w ; de 0,20 x à 0,25 u ; de 0,25 u à 
30  ; de 0,30 y à 0,35 et de 0,35 u à 0,40 u. ; 


» Appareil : Cellule et microscope. — La cellule utilisée doit être peu pro- 

onde et étanche. Après plusieurs essais nous avons adopté la forme 

ndiquée (fig. 2) qui permet un remplissage aisé. Un emporte-pièce 
Porte -objet 


—Couvre .chjet 


Micc paraffiné 


; 
. 
; 
r 
| 
1 Cuvette d expérience 


4 1e 


Jermet de découper dans un même rectangle de mica deux cuvettes 
dentiques afin de construire des cellules doubles. La pièce de mica 
araffinée est collée par thauffage entre un porte-objet et deux couvre- 
Jbjets (chaque cuvette est obturée par un couvre-objet) préalablement 
lettoyés au mélange sulfochromique. La profondeur des cellules ainsi 

alisées varie selon les fabrications de 60 microns à 80 microns. 
- La cellule après remplissage est bouchée à la paraffine afin d'éviter 
oute évaporation ; elle est ensuite placée en position horizontale sur le 
es Il est nécessaire d'attendre un certain temps pour que la 
üspension soit en équilibre de répartition. Dans les conditions de nos 
xpériences cette durée est de l’ordre de 20 minutes. 
Nous observons les particules au microscope sur fond noir ; en effet, 
és particules dont les dimensions conviennent aux mesures décrites 
nt trop petites pour pouvoir être observées sur fond clair. Le grossis- 
ément est de 600 et le tube du microscope est vertical. Un mièromèire 
ulaire quadrillé (gravé avec une croix centrale de façon à subdiviser 
e carrés) permet de dénombrer les particules. 


carré central en quatr 
lon le niveau on compte les particules par quart de carré au voisinage 


F fond de la cellule où les particules sont très nombreuses puis par 


ét vrai 
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carré, et par plusieurs carrés aux niveaux supérieurs où les particule! 
sont raréfiées (nous avons vérifié que le dénombrement était indépe 

dant de l'aire visée). La courbe de répartition se trace en ramenant le 
dénombrements à un même volume (aire d’un carré X profondeur di 
champ soit 15.7 u X 15,7 p X 4 u = 10ÿ pô). 

Il est indispensable de prendre de nombreuses précautions afin d'évi 
ter tout échauffement de la préparation en cours d'expérience. Nou 
avons utilisé une cuve à faces parallèles de 10 cm de long, 5 em di 
large et ro cm de haut contenant une solution de sulfate de cuivr 
dans laquelle étaient plongés en outre plusieurs verres catathermiqu 
(Des expériences où les précautions contre l’échauffement sont insuf 
santes conduisent à une cassure sur la courbe de répartition). 

Après avoir pris les précautions voulues nous avons pu vérifier qu 
l'équilibre de répartition, deux expériences successives donnent, au 
erreurs d'expérience près, la même courbe de répartition. Une expé 
rience dure de 10 à 15 minutes. : 

Les cellules doubles que nous avons utilisées permettent d’étudiex 
dans des conditions très voisines une suspension dans l’eau et une sus: 
pension dans un électrolyte. 1 

Les dénombrements sont particulièrement délicats au voisinage di 
fond de la cellule où les particules sont très nombreuses. Nous avont 
essayé d'étudier les suspensions en photographiant les particules au 
différents niveaux. Nous avons toujours travaillé sur fond noir. Ee 
résultats obtenus près du fond de la cellule sont bons mais il n’en 64 
plus de même aux niveaux supérieurs : l’observation est gênée pæ 
les particules ‘situées aux niveaux inférieurs qui forment un « fon 
lumineux ». 1 

Nous avons toutefois vérifié que les résultats obtenus par. photogré 
phie et par visées directes conduisaient à des droites de répartition 
même pente. 


Résultats. — Nous avons vérifié que quel que soit le mode de prép 
ration d’une suspension : sédimentation naturelle ou centrifugation,® 
obtient la même droite de répartition correspondant à un intervalle & 
fractionnement donné. Le rayon calculé d’après la pente de la droïti 
de répartition correspond à la limite inférieure de l'intervalle de frad 
tionnement. On trouve par exemple que pour une suspension prépa é 
de façon à contenir des particules de 0,20 w à 0,25 , le rayon ca! 
culé d’après la droite de répartition est 0,20 y (fig. 3). ; 

Nous avons étudié les courbes de répartition correspondant aux di 
férentes strates d’une suspension de silice vitrifiée dans l’eau et not 
avons mesuré les vitesses de chute de ces mêmes strates. Pour cela nat 
avons mis à sédimenter 20 g de silice vitrifiée dans 1 200 cmë d’ea 
distillée dans un tube de 5 cm de diamètre et de 80 cm de haut. Not 


avons suivi la vitesse de chute de cha que strate en pointant la surfac 


ragr aus ? 


td 


—" 
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0 10 20 30 40 microns 
- fond Profondeur de la cellule = 
Fig. 3. ss 


le séparation supérieure. Après 6 jours chaque strate à été prélevée et 

se dans un tube de 23 cm de haut et de 2,5 cm de diamètre. Les 
oites correspondant à l'équilibre de répartition des différentes strates 
t rassemblées sur la figure / (les droites ont été amenées à passer He 
r un point commun pour faciliter la comparaison des pentes). Les 
ons calculés d’après les pentes de ces droites sont indiqués dans la 


Log ñ 


30 microns 


10 | 20 


pre - Dé Profondeur de la cellule 
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première colonne du tableau. Les rayons figurant dans la en | 
colonne correspondent à des particules sphériques qui tomberaient ; a 
même vitesse que celle que l’on a mesurée pour chaque strate. Ces 
rayons sont calculés à l’aide de la loi de Stokes. 


TABLEAU 
Î 
: | L S 
Rayon en microns | Rayon en microns 
ES 6 il | d’ rs Ja vi se 
Strate d’après l'équilibre d’après la vitesse 


| de répartition de chute 


I 0,14 0,24 
2 0,16 0,28 
5 CS 0,35 
4 O,18 0,37 
S | o,21 0.46 


Nous voyons qu’il existe une différence notable entre les valeurs des, 
deux colonnes. Remarquons cependant les faibles différences de taille ! 
de particules correspondant aux différentes strates (valeurs d’une. 
même colonne). Nous pensons que l'expérience de dénombrement des 
particules à l'équilibre de répartition n’est pas effectuée dans de bon= 
nes conditions. Nous avons, en effet, insisté sur l'importance de la 
monodispersion des suspensions pour l'étude de leur équilibre de répars 
tition ; or, rien ne nous prouve qu’une suspension prélevée dans une 
strate corresponde à un intervalle de fractionnement bien défini: 
Comme nous l'avons observé au cours d’expériences préalables sur 
l'équilibre de répartition des suspensions imparfaitement sélectionnées; 
la courbe de répartition — qui n’est plus une droite — peut risquer dé 
se confondre sur une certaine longueur avec une droite dont la pente 
correspond aux particules les plus fines. Nous pouvons donc considérer 
que les valeurs de la première colonne se rapportent aux plus petites: 
particules présentes dans les différentes strates. 

Après ces expériences préliminaires, nous avons cherché s’il y avait 
une différence entre les courbes de répartition de suspensions de silice 
vitrifiée dans l’eau et dans des solutions d'HCI, de KCI et d’urée. Nous 
avons utilisé des suspensions dans HCI 10-3M et 10—4M, de KCI 103 M 
et 10—* M et d’urée 6 M. Nous procédons de la manière suivante : at 
moment de l'expérience on prépare une suspension à laquelle on ajoute 
l’électrolyte ou l’urée et une suspension dans l’eau à la même concen- 
tration en particules. On utilise une cellule à deux cuvettes et on effec- 
tue successivement les deux séries de dénombrements. En milieu acide 
on observe qu’un certain nombre de particules se fixent sur le fond de 
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la cellule. La quantité fixée au bout d’un temps donné augmente avec 
Pacidité, si bien qu’il n’est pratiquement plus possible d'effectuer une 
expérience dans une solution plus concentrée que 10-% M. Nous avons 
vu, en effet, qu'il était nécessaire d’attendre 20 minutes pour que la 
suspension soit en équilibre et dans le cas d’une suspension de silice 
Mitrifiée dans HCI 10—2? M, on observe après 20 minutes un appauvris- 
sement notable de la suspension. Il est difficile d'estimer dans quelle 
mesure une expérience effectuée dans HCI 10-3 M correspond à une 
Suspension en état d'équilibre. On peut penser que la reproductibilité 
de deux expériences successives indique que la suspension se trouve 
pratiquement en état d'équilibre. On observe en général que la droite 
de répartition en milieu acide se place légèrement au-dessous de la 
droite correspondant à la suspension dans l’eau, tout en conservant, 
aux erreurs d'expérience près, la même pente. 

… Nous n'avons pas vu de différence systématique entre l'équilibre de 
répartition des suspensions dans l’eau et dans les diverses solutions 
étudiées. 

- L'effet des interactions éventuelles devait se manifester par une 
déviation à la droite idéale dans le domaine des fortes concentrations ; 
nous avons alors cherché à préciser les données expérimentales au voi- 
sinage du fond de la cellule. Grâce au micromètre à croix centrale 
fous avons pu faire des pointés plus exacts. Il est en effet impossible 
À déterminer en un « coup d'œil » un nombre de particules supérieur 
à 10. Dans le cas des suspensions les plus concentrées, le nombre de 
particules comptées par quart de carré près du fond de la cellule était 
3 l’ordre de 10. Nous avons, dans ces conditions, évalué la distance 
moyenne des particules à partir de leur nombre dans un volume défini 
par le produit de l’aire visée par la profondeur du champ. Nous avons 
trouvé que des particules de rayon 0,2 micron étaient distantes de 
3 microns environ. C’est la suspension la plus concentrée de toutes 
Die que nous avons étudiées. 

> En conclusion, dans les conditions décrites, l'équilibre de réparti- 
tion des suspensions est représenté par une droite, aux erreurs d'expé- 
rience près ; donc rien ne nous permet de conclure à l'existence d’in- 
eractions, ni dans l’eau ni en présence d’électrolyte. 

> Cependant si dans l'étude de l'équilibre de répartition nous n'avons 
jas mis en évidence des différences de comportement entre des sus- 
ensions dans l’eau et dans des solutions d’électrolyte ou d’urée, nous 
uvions espérer que l'étude d’une grandeur liée à la charge électrique 
les particules nous permettrait de constater des différences. C’est cette 
D: que nous allons aborder dans la suite de ce travail en décrivant 
es mesures de mobilité d’électrophorèse. 
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III. — Electrocinétique. 


Rappel de relations classiques. Rapport des mobilités d’électroosmose Le 
d’électrophorèse. — Considérons une cellule contenant une suspension d 
particules dans laquelle plongent deux électrodes. L'action d’un cha 
électrique provoque un déplacement des particules par rapport à 
liquide (électrophorèse) et un déplacement du liquide par rapport au 
parois de la cellule (électroosmose). 0 

La relation entre la vitesse d’électroosmose v4.0. et le potentiel élet 
trocinétique £ repose encore actuellement sur les bases données pa 
Helmholtz (17). On uulise dans le cas où les corrections de conduct 
vité superficielle sont négligeables la relation : 

DEX 
Ur o—= 4er : 

D constante diélectrique du liquide, 

E champ électrique appliqué, 

n viscosité du liquide, 
ou pour la mobilité d’électroosmose H5.0. : 


w 
» 


arr 


LA 


E.0. — 


Dans le cas de l’électrophorèse d’une particule isolante sphérique“ 
rayon & la relation entre la mobilité et le potentiel électrocinétiqu 
dépend de l’importance relative de l'épaisseur de la couche double 1/4 
et du rayon a. On admet actuellement à la suite des travaux de Smoll 
chowski (32), Debye et Huckel (12) et Henry (18) que : | 


DY 2 
NES LR p. = —— ) 
pour 4€a < BERG | 
DÉ | 
et pour äa => 300: tes ë| 


| 

Le calcul de l'effet de relaxation dû à Overbeek (26) et à Booth (: 
conduit à des relations plus complètes. 2 | 
Nous voyons donc qu'une comparaison directe entre des valeurs“ 
mobilités d'électroosmose et d’électrophorèse obtenues avec une mêt 
interface solide-liquide pourra apporter des renseignements sur le fa. 
teur numérique de l'équation d’électrophorèse. 1 
Cette comparaison n’a fait l'objet que de peu de travaux tout au moïr 
sur des substances minérales. Van der Grinten (34) (1926) a travail 
sur de la poudre de verre (couvre-objet broyé) entre porte-objet 
couvre-objet ; il annonce la valeur 1,5 pour le rapport des mobilit: 
d’électroosmose et d’électrophorèse (ux.0./Wr.p.) mais comme l’a fa 
remarquer Abramson (1) les positions des niveaux stationnaires étaié: 
4 


> | 
| 
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z è 

incorrectes. Abramson tire des résultats expérimentaux de Van der Grin- 


fen la conclusion que le rapport k#.0 /Ur.e. Varie entre 2 et 2,8. Une ana- 
lyse des résultats expérimentaux de Van der Grinten nous a montré que 
seules les mobilités mesurées dans sa cellule la plus étroite suivaient 
üne loi de distribution parabolique en fonction de la profondeur, dans 
ce cas le rapport est 2. Les autres résultats expérimentaux paraissent 
être perturbés par les courants de convection. 

- Nous allons dans ce qui suit chercher à déterminer des mobilités 
| SNS et d’électroosmose. 


E; 
4 Principe de la mesure des vitesses d’électrophorèse et d’électroosmose. — Si 
ous appliquons un champ électrique à une suspension de particules 
preuve dans une cellule les phénomènes d’électroosmose et d’électro- 
phorèse ont lieu simultanément. 


Electrophorèse 
seule 


( théorique) 


Electroosmese 


+ Reflux 


(cellule fermée ) 


Electroosmose 

+ Reflux 

+ Electrophorèse 
parabole décalée de la 


valeur vgp Par rapport 
à la Fig b 


Fig. 5. 


troosmose se localise dans l'épaisseur de 
ble devant la profondeur de la cellule). 
uide se déplace dans son ensemble avec - 
lectrode. Dans une cellule fermée, 


Le gradient de vitesse d'élec 
Ha couche double (épaisseur fai 
Dans une cellule ouverte, le liq 
ja vitesse d'électroosmose vers une é 


ë 
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une différence de pression se crée sous l’action du champ, entre le: 
extrémités de la cellule et engendre un reflux de sens contraire à | 
vitesse d’électroosmose, ce qui implique l'existence de deux niveau} 
stationnaires. Le débit total de liquide à travers une section droite de I! 
cellule est nul; à l’état de régime les vitesses des filets liquides ss; 
répartissent en profondeur suivant une loi parabolique (fig. 5). Re 

La position des niveaux stationnaires se calcule d’après le profil géo 
métrique de la cellule. Dans le cas d’une cellule rectangulaire fermé 
de profondeur d, la vitesse du liquide obéit à la relation dite de Smolu 
chowski qui s'établit facilement à partir des lois générales de l’écoul 
ment laminaire ; les niveaux stationnaires sont situés à une distance dd 
la paroi égale à : 


Li —0,212d et &; —0,788d. 


Il faut cependant remarquer que les lois hydrodynamiques sont éta 
blies dans le cas de plaques parallèles infinies, de sorte que la relation 
de Smoluchowski ne peut en toute rigueur s'appliquer qu’au domain 
où le rapport b/d (b largeur de la cellule; d profondeur de la cellules 
est extrêmement grand. Toutefois les corrections à apporter à la posi: 
tion des niveaux stationnaires ont été calculées suivant les valeurs du 
rapport b/d par Komagata, puis par Allen (20) (pour b/d— 20 le pre: 
mier niveau stationnaire est situé à 0,202 de la profondeur totale de Ia 
cellule et non à 0,212, valeur correspondant à b infini). 

Revenons à la vitesse des.particules observée expérimentalement. CG 
que nous venons de voir s'applique à la vitesse observée expérimenta- 
lement (vexp) dans une cellule à condition d'ajouter en chaque poini 
une valeur constante v5,p,; en particutier, aux niveaux stationnaires. 
on mesurera directement la vitesse d’électrophorèse (fig. 5). On peut 
également déterminer la vitesse d’électrophorèse par intégration gra- 
phique ; Abramson (1) recommande particulièrement cette méthode 
dans le cas de cellule de faible épaisseur d < 0,5 mm. Dans le cas de 
notre cellule nous avons vérifié que les deux méthodes conduisaient aux 
mêmes résultats. 4 

Remarquons que l'on a l'habitude, dans l'étude des phénomènes élec- 

‘trocinétiques, d'attribuer à la vitesse (ou à la mobilité) le signe corres- 

pondant à la charge du solide en contact avec le liquide étudié. Par 
conséquent pour une même interface solide-liquide on attribue aus 
vitesses d'électrophorèse et d’électroosmose le même signe. 


Description de l'appareil. — Après les premières observations (Cotton & 
Mouton (11) (19041, Perrin (28)) des particules individuelles au micro 
scope, Ellis (14) (1912) montre expérimentalement que la répartitior 
des vitesses expérimentales suit, en fonction de la profondeur de 
cellule, une loi parabolique. Les premières cellules employées étaien 
rectangulaires ; elles consistaient en un porte-objet et un couvre-obje 
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naintenus séparés soit par les électrodes (Ellis, 1912), soit par des 
ales (Van der Grinten (34), 1924). Audubert (4) (1922) réalise une 
ellule permettant d'éviter les phénomènes perturbateurs d’électrolyse. 
ooney (23) (1924) utilise un capillaire cylindrique de verre. Abramson 
& Grossman (2) (1931) préconisent l'emploi d’une cellule rectangulaire. 
\. Ghoucroun (9) (1933) interpose dans ses « réservoirs » une gelée 
onductrice en vue d'empêcher la diffusion, dans le canal de mesure, 
lions créés aux électrodes. Smith et Lisse (31) (1936), puis Rutgers, 
tacq et Van der Minne (29) (1950) réalisent une cellule cylindrique où 
é niveau stationnaire est situé dans l'axe du tube. 

Il existe actuellement dans le commerce des cellules d’électrophorèse. 
loutefois nous nous sommes trouvé dans l'obligation de construire 
ïous-même des cellules répondant aux conditions particulières impo- 
ées par nos recherches. Nous avons adapté la cellule de N. Choucroun 
bdes examens sur fond noir. 


Canal d'étude 


Fig. 6. 


- Notre cellule comprend un canal d'étude rectangulaire de 100 y ou 
le 200 w de profondeur communiquant avec deux réservoirs de 5 mm 
le profondeur. Les dimensions du canal (longueur 32 mm, largeur 
] mm, épaisseur 0,2 mm) sont telles que le rapport largeur/épais- 
eur — 30 ce qui conduit à placer le premier niveau stationnaire à 0,209 
À la profondeur totale (valeur peu différente de la valeur calculée 

après le profil géométrique de la parabole). La forme des réservoirs 
ndiquée sur la figure 6 permet un remplissage aisé de la cellule tout 
À conservant le principe de la forme en U qui évite une diffusion 
apide des produits perturbateurs qui peuvent se former aux électrodes 
le platine. On assemble, par fusion d’une mince couche de paraffine 
ondue, les quatre pièces (porte-objet avec fenêtre, couvre-objet et les 
leux réservoirs) nécessaires à la réalisation de la cellule (fig. 6). Une 
éllule ainsi « collée » résiste à une vingtaine de nettoyages au mélange 
sulfochromique ; elle est facilement démontable par chauffage lors- 
ju’une fuite indique la nécessité d’un réassemblage. Le champ élec- 
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trique est établi entre deux fils de platine placés dans les branche 
extérieures des réservoirs et reliés à des piles. Des électrodes sonde 
(en argent chloruré ou en platine) plongeant dans les branches int 
rieures des réservoirs au voisinage du canal et reliées à un voltmètre (M 
à très grande résistance d'entrée (Multimesureur Lemouzy) permetterl 
de connaître la différence de potentiel entre les deux extrémités d 
canal d'expérience (1). La tension fournie par une batterie de piles pe» 
met d'obtenir dans le canal un champ soit de l’ordre de 4 V/em da 

la plupart des expériences, soit de l’ordre de 8 V/cm dans le cas où le 
mobilités sont très faibles. Le circuit d’utilisation comprend, outre le 


piles, un microampéremètre (A) en série avec la cellule ; un commu 
teur inverseur à deux couronnes permet d’envoyer le courant dansü| 
sens ou dans l’autre (fig. 7). Tous les fils électriques utilisés danswl 
montage sont blindés. Les quatre électrodes sont fixées sur une pla 
quette d'isolant solidaire du chariot du microscope. 

Le microscope muni d’un objectif (X 45)et d’un oculaire (X 12% 
est utilisé sur fond noir avec son tube horizontal. Un micromètre oùu 
laire permet de déterminer la vitesse des particules après un calibrag 
préalable à l'aide d’un micromètre objectif. Une vis micrométriqu 
solidaire d'un tambour gradué permet de repérer les déplacements d 
tube du microscope. La source lumineuse est une lampe pour éclairag 
Rene du commerce (6 V). ] 

a cellule n’est pas thermostaté 1 su 
fate de cuivre et 1 verres ne Li és à 
_. I ; posée sur le trajet de 
rayons lumineux empêche l'échauffement de la suspension. L'observ: 
tion d'une distribution parabolique des vitesses, symétrique par rappo 

-É 
(t) La différence de potentiel ainsi mesurée est inférieure à la différent 


de potentiel aux bornes de la batterie de piles par suite de la surtension à 
niveau des électrodes de platine. “4 


1 
S 
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bl'axe de demi-profondeur est un indice en faveur de la stabilité de la 
émpérature de la suspension au cours d’une expérience. Ceci nous a été 
ünfirmé par une mesure directe de la température dans le canal à 
ide d’un thermocouple cuivre-constantan donnant une précision du 
lemi-degré. 


» Préparation des suspensions. — Nous avons entrepris ce travail avec de 
à poudre de silice vitrifiée de même provenance que celle utilisée dans 
à formation des strates et dans l’étude de l'équilibre de répartition. Par 
à suite, nous étant proposé de comparer les mobilités d’électrophorèse 
à celles d'électroosmose, nous nous sommes efforcé d'employer un 
olide en suspension de même nature que le matériau qui avait servi à 
läbriquer les parois de la cellule. Nous avons alors utilisé de la poudre 
le « quartz vitrifié transparent » qui est élaboré à partir du cristal de 
fôche en faisant éclater le cristal au four électrique puis en le broyant. 
Dans la fabrication des plaques (porte-objets ou couvre-objets) le quartz 
st recuit à 1 800° puis poli. La poudre provient de fragments ayant 
subi le même traitement thermique. Il existe néanmoins une différence 
hévitable entre une plaque plane et une poudre qui est due au broyage. 
Rien ne nous prouve en effet que l’état de surface d'une paroi plane, 
dont le dernier traitement mécanique subi était un polissage, soit iden- 
pave à celui d’une particule obtenue par broyage. 

= La poudre broyée est calcinée, puis lavée avec HCI 107? M par agita- 
fon pendant 2 heures. Le rinçage s'effectue en laissant la poudre sédi- 
henter naturellement puis en prélevant le liquide surnageant et en le 
femplaçant par de l'eau distillée. On répète ces opérations jusqu’à ce 
que le pH de deux liquides surnageants successifs soit identique ; on 
sépare alors le dernier liquide surnageant du culot de sédimentation et 
est cette suspension, ainsi grossièrement fractionnée, qui servira de 


ispension d'étude. rc 
- Les solutions (HCI, KCI, urée, C;:Br) sont préparées à l’eau tridis- 
lée, les solutions de KCI et d’urée sont purifiées par moussage ; la 
érumalbumine (Armour « Crystallized Bovine Plasma Albumin ») est 
Qitilisée dans une solution tampon acide acétique-acétate de sodium. 

Les solutions sont ajoutées à la suspension de quartz dans l’eau au 
homent de l'expérience ou quelques heures au préalable dans le cas de 


solutions diluées. 


» Mode opératoire et représentation des résultats. — Avant chaque expé- 
ence la cellule est nettoyée rapidement au mélange sulfochromique 
uis longuement rincée à l’eau distillée. La suspension à étudier est 
Alors introduite dans la cellule en évitant soigneusement toute bulle 
d'air. Dans le cas de suspensions contenant de très faibles quantités de 
bstances adsorbables il est parfois utile de recouvrir au préalable les 
barois de la cellule en faisant passer une solution à même concentra- 
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tion en substance dissoute que la suspension ; on évite ainsi l’appat 
vrissement de la suspension au profit des parois. La cellule est alok 
mise en position sur la platine du microscope et les quatre électrodes 
après nettoyage, sont introduites dans la cellule et fixées sur la pl! 
quette d’isolant. La cellule est bouchée à la paraffine. 

L'expérience consiste à déterminer, à un niveau donné, le temps m£ 


Mobilités 
p/sec/voit /em 


Quartz - HCI 10 *M 


25 


-25 


microns 


0 50 10 
sr 0 150 180 
Profondeur de la cellule 


Fig. 8. 


| 

"| 

Par une particule, pour parcourir une certaine distance repérée sur 
micromère oculaire. L'expérimentateur 
la différence de potentiel entre les 
du courant. On effectue génér 
tre pointés dans chaque sens 
de champ étant dans notre cas 
pointés espacés de 20 u (ou de 


l 10 & au voisinage des niveaux station 
naires). Une expérience dure en 


viron 15 minutes. 
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“Nous représentons les résultats en portant sur l’axe des ordonnées les 
nobilités observées et sur l’axe des abscisses les distances (mesurées à 
aruir du fond de la cellule par exemple). Il faut remarquer que si cha- 
jue niveau observé dans l’intérieur de la cellule est défini à + 2 y 
ès, Les visées effectuées sur le plan même de chacune des parois de la 
éllule (en réalisant la mise au point sur une particule fixée à la paroi) 
orrespondent à des tranches de suspension ayant pour épaisseur la 
noitié de la profondeur de champ (le reste du champ en profondeur 
ouvre une portion du matériau de la paroi de la cellule). Dans ces 
ünditions les vitesses moyennes des particules observées dans cette 
ranche de suspension doivent être rapportées, non au plan de la paroi, 
hais à un plan situé, à l'intérieur de la suspension, à une distance de 
& paroi égale à 1/4 de la profondeur du champ soit 1 tu. 


Nous avons alors vérifié, conformément au principe de l’expérience, 
que la courbe qui représente les mobilités mesurées à différentes pro- 
ündeurs dans la cellule est une parabole (fig. 8). L'ouverture et 
Wrientation de la parabole dépendent bien entendu de la nature du 
iquide et de la nature des parois solides. Nous plaçons sur la parabole 
Horizontale qui correspond aux niveaux stationnaires et qui nous per- 
het de connaître la mobilité d’électrophorèse. D’après la géométrie de 
à parabole on sait que le double de la flèche tracée entre cette droite et 
é sommet est égal à la distance verticale mesurée entre cette droite et 
és intersections de la parabole avec les droites représentant les posi- 
ions des parois ; nous aurons par conséquent deux moyens de détermi- 
À Ja mobilité d’électroosmose. 


f 
M Résultats. — Érune De HCI. — Il n’est pas possible de travailler à des 


oncentrations en HCI supérieures à 10% M, car la sédimentation rapide 
la suspension dans la cellule empêche toute mesure. Nous avons 
résenté sur la figure 9 les points correspondant aux mobilités d’élec- 
phorèse et d’électroosmose en fonction du logarithme de la concen- 
ation. On remarque que les points expérimentaux s’alignent sur deux 
#ments de droites qui, si on les extrapole, concourent en un point 


O 


dre de 2.5. 10? M. Le rapport des pentes est sensiblement égal à 3. 
ous verrons plus loin que ce fait expérimental est difficilement expli- 


àäble par l'état actuel de la théorie. 


3 # “1°, 7 
Érupe De KCL — Nous avons observé que les mobilités d’électro- 
Horèse variaient très peu en fonction de la teneur en KCI ; par contre 
mobilités d’électroosmose s'alignent sur une droite inclinée si on les 
D résente en fonction du. logarithme de la concentration, comme l'in- 


ique la figure 10. 
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ordonnée nulle et d’abscisse correspondant à une concentration de : 


l- 
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x  Electroosmose 
e Electrophorese 
FO 
Mobilités 
pi /sec / volt /em 
5 x 
1% 
x" 
-10 f a i si ER ñ 
Eau 10° 10-? 10-* M 
Sr” Concentration HCI 
Fig. 0. 
Erupe DEs MÉLANGES HCI — KCI. — Nous avons étudié des suspa 


sions contenant des proportions d'HCI et de KCI variables (25 p. 
HCI, 75 p. 100 KCI ; 50 p. 100 HCI, 50 p. 100 KCIl et 75 p. 100 HQ 
25 p. 100 KCI) et nous avons observé que l’action de l’HCI était prédi 
minante et que le fait de substituer du KCI à de l’eau pure ne cha 
geait pas les valeurs des mobilités d’électrophorèse et d’électroosmos! 


x  Electroosmose | 

KCI e Electrophorese 
Mobilités 4 
H/sec/volt /cm 4 


10 


Eau 


Eau. 10° 10-? 10-* M 
distillèe 


Concentration KCI 


Hd 
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ÉTUDE DE L'URÉE ET DE LA THIOURÉE. — L’urée concentrée (6 M) 
abaisse légèrement les valeurs de mobilités d’électrophorèse et d’élec- 
troosmose par rapport à l'interface quartz-eau. La thiourée (0,9 M) 
s'avère plus efficace, toutefois, le signe de l’électrophorèse et de l’élec- 
Hroosmose est inchangé par rapport à l'interface quartz-eau. 


— ÉTUDE DU BROMURE DE LAURYLTRIMÉTHYLAMMONIUM. — Nous désigne- 
ons ce corps par Cy2Br. Sa concentration critique micellaire est de 
d'ordre de 10-? M. On voit sur la figure 11 qu'aux faibles concentra- 
» 


Mobilités 


| 
: 
5 H/sec /veit /em 


X Electroosmose 


e Electrophorèsg 


+ 

À 107“ 107 107 M 
| C.cM 
Cencentration Br C42 


Fig tre 


tions (10—* M et 10-% M) le signe des mobilités d’électrophorèse et 
d'électroosmose est inchangé par rapport à celui de l'interface quartz- 
éau. Le point d’électroneutralité est le même pour la paroi de la cellule 
ét pour la suspension et correspond à une concentration en CeBr de 
Pordre de 4.10-% M. Au-delà de la concentration critique micellaire 
les mobilités d'électrophorèse et d’électroosmose varieut peu. On remar- 
Quera la valeur extrêmement élevée du rapport wr.o/ur.r. (de l’ordre 


> ÉruDE DE LA SÉRUMALBUMINE. — Nous avons entrepris cette étude 
dans l'intention de nous placer dans des conditions où, comme le sug- 
gère Abramson (3), la surface des particules recouvertes de protéine 
aurait des propriétés pratiquement identiques à la surface de la paroi 
de la cellule recouverte éyalement de protéine. Dans ces conditions la” 
détermination du rapport mobilité d’électroosmose/mobilité d’électro- 


n 
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+ 
phorèse pourrait mieux se prêter à l'interprétation mea bee | 
mesures. Nous avons abordé ce travail par l'étude des mo 1 és pes 
trophorèse et d'électroosmose à pH et force ionique cnrs S, Le ns 
tion de la concentration en protéine La série d ns aété e H 
tuée à pH 3,8 et à force ionique SEP, On voil sur la Fe KE 4 
partir d’une concentration de l'ordre de 10—* p. 100 de sérumalbumi j. 
les mobilités d’électrophorèse et d’électroosmose sont constantes Jusqu« 
une concentration de l’ordre de 10? p. 100. Dans ce domaine de con 
centrations variant de 1 à 100, le rapport des mobilités d’électroosmos 


et d’électrophorèse est égal à 1,9. 


Sérumalbumine 


Mobilités dans tampon p'H3°68 


H/sec/voit /em 


x Electroosmose 


e Electrophorese 


0 3,8 10° 3,8 10°* 3,8 107? 
quartz 
dans tampon Concentration en 7 de serumalbumine 
Fi wr2: 
Discussion des résultats. — Le potentiel électrocinétique €, grandeu 


susceptible en théorie de caractériser une interface donnée, peut êtr 
déterminé en principe à partir de divers phénomènes électrocinétiques 
Toutefois, il semble que les formules qui relient le potentiel électroci 
nétique aux grandeurs expérimentales mesurées par électroosmose 0! 
potentiel d'écoulement soient plus sûres que la formule relative 
l'électrophorèse, qui fait encore l’objet de discussions (tout au moin 
dans le domaine où nous avons travaillé). En particulier certains ter 
mes (freinage électrophorétique et relaxation) qui s’introduisent dan 
l'équation de l’électrophorèse n'apparaissent pas dans l'équation d 
l’électroosmose. 3 
L 

A. COMPARAISON DES MOBILITÉS D'ÉLECTROOSMOSE ET D'ÉLECTROPHORÈSE 
RAPPROCHEMENT DES VALEURS CALCULÉES ET EXPÉRIMENTALES DES MOB] 
LITÉS D'ÉLEGTROPHORÈSE. HCL er KCI. — Dans le cas de l'acide chlorh} 
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drique le rapport des mobilités d’électroosmose et d'électrophorèse est 
égal à 3 dans le domaine de concentration étudié (10° à 10° M). Ce 
Fapport constant, et donc indépendant de la teneur en électrolyte, nous 
porte à croire que nous n’avons pas à tenir compte dans l'équation 
d'électrophorèse de l'influence de termes contenant le produit (Ka). 
Nous avons cependant jugé utile d'évaluer l’influence de ces termes 
correctifs. Pour cela nous avons calculé des mobilités d’électrophorèse 
à partir du potentiel électrocinétique déduit de nos résultats d’électro- 
osmose (Cr o ) et nous les avons comparées aux mobilités d’électropho- 
rèse obtenues expérimentalement. 

“ L'équation reliant la mobilité d’électrophorèse au potentiel électroci- 
nétique, dans le cas d’une particule isolante sphérique qui se déplace 
“dans un électrolyte uni-univalent, s’écrit d'après Overbeek (26) : 


t : L\2 PER DET/et\ 
Ue.P. — UK) —— (à) fatKa) — 7. (5) SUKa) |: 
… La fonction /(Ka) rend compte de l'effet de freinage électrophoréti- 
ue. Les termes suivants contenant les fonctions fsKa) et f,(Ka) 
“iennent compte de l’effet de relaxation (il existe un terme (Ka) qui 
“intervient dans les électrolytes asymétriques). Dans le calcul du terme 
où intervient la quantité (p,+0_) (où p, eto_ représentent les coeffi- 
ients de frottement des ions de l’électrolyte) Overbeek traite d’une 
“façon particulière l'ion H+ en tenant compte de sa mobilité élevée. 


Ta une valeur de l’ordre de 25 mV à 25° C (4 constante de Boltzmann, 
€ 


3 

“i température absolue et e charge de l’électron). 

j Nous avons fait ce calcul pour trois concentrations (c— 10 ° M; 
10—* M ; 10—* M) dans le cas d'HCI et KCI, en attribuant à la particule 

n rayon de o,2 y. Nos résultats sont rassemblés ci-dessous. Les concen- 

trations sont exprimées en molarités et les mobilités en u/sec/volt/cm. 


ahtièe Che Pan, 2 


! HCI KCI 
Concentrations  — EE 
molaires L 
Fo”. Ton. Ton? TO TO TOR 
Un. cale ee 3:2 2,6 3:7 3:3 me 
Ua. p. EXP- 2,5 2 1,2 2:3 2,3 2,5 


| L'accord, acceptable aux faibles concentrations, devient mauvais à 
une concentration de 107 M dans le cas d'HCI; tandis que pour KCI 
l'accord est meilleur pour 10" M que pour 103 M et 1075 M. | 
Ainsi le calcul nous conduit à des termes correctifs non négligeables 
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mais l'accord entre les valeurs de mobilités calculées et expérimentale: 


n’est pas bon. 

Dans l'étude des mélanges HCI — KCI, nous trouvons que l'effet dd 
HC1 prédomine. Gaudin et Fuerstenau (16) étudiant les potentiel:} 
d'écoulement à l'interface quartz-NaCI à différentes concentrations 
selon la valeur du pH, signalent un effet analogue. 


BKROMURE DE LAURYLTRIMÉTHYLAMMONIUM (BrC42). — Nous avons Mu 
plus haut que le rapport des mobilités Us.o./uwr.r. est sensiblemen 
constant et très élevé (de l’ordre de 6). Ceci est d'autant plus surpre 
nant que l’on pouvait s'attendre, tout au moins aux fortes concentra; 
tions en BrCy, à voir diminuer les différences éventuelles dans le: 
états de surface des particules et des parois après adsorption de BrGss 
Nous remarquons que le point d’électroneutralité correspond à un 
concentration en BrC;: inférieure à la concentration critique micellaire 
Nous pouvons rapprocher nos résultats de ceux obtenus par Tamamui 
chi (33) sur le CIC: adsorbé sur un sol desulfure d’arsenic (As:S;). Hi 
trouve un point d’électroneutralité à 1075 M (ClG;2), mais la mobilité 
de ASS, dans l’eau pure est beaucoup plus faible que celle du quartz! 
Signalons également que les valeurs de mobilité d’électrophorèse obte- 
nues par Tamamuschi sont faibles, comme celles que nous avons obser: 
vées. À 

Ici encore, la proportionnalité des mobilités d’électroosmose et 
d’électrophorèse dans un domaine étendu de concentrations pourraït 
conduire à mettre en doute la validité de l'introduction dans l'équation 
de l’électrophorèse de termes contenant (Ka). 


SÉRUMALBUMINE. — L'étude en fonction de la concentration eh 
sérumalbumine, la force ionique du tampon restant constante, noûs 


fournit, dans un vaste domaine, une valeur constante du rapport mobi. 


lité d’électroosmose/mobilité d'électrophorèse, égale à 1,5. Cette valeur 
concorde avec celle prévue par la théorie : bien que la valeur du pre: 
duit (Ka) soit égale à 3 (particules de rayon 0,2 y; force ionique dt 
tampon 3.105) la faible valeur du potentiel électrocinétique déduit 
de la mobilité d’électroosmose (8.0. == 45 mV) nous indique que l’effe 
de relaxation sera négligeable ainsi que l’effet de freinage électroph 


rétique [f(Ka)= 1,1] (1). 


(‘) Note postérieure à la soutenance de la thèse, 

Signalons que des mesures, réalisées récemment par Mlle N. Benhamot 
de mobilités d’électroosmose et d’électrophorèse en fonction de la concen 
tration en sérumalbumine à force ionique 107? (Ka == 100) conduisent 
un rapport de mobilités Le,o./Ur.p. — 1,5 alors que pour cette valeur de K 
on pourrait s'attendre à Le o./Ue.p. R&:l. ; ; 


L 


LE ce 
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# 


de 


B. CoMPARAISON DU POTENTIEL ÉLECTROCINÉTIQUE DÉDUIT DE L'ÉLECTRO- 
MOSE AUX DONNÉES DE LA LITTÉRATURE. — Nous avons vu ci-dessus 
le l’on pouvait comparer Üx.0o. aux valeurs de € obtenues à partir de 
Verses méthodes. Nous devons évidemment faire cette comparaison à 
Je même interface. Il est bien difficile cependant dans le cas d’un 
lide comme le « quartz » de définir un état de surface. Plusieurs 
lercheurs (Van Rutten (35), O'Connor et Buchanan (26)), ont indépen- 


1 ob le £ À it 


-100 


NERO OR ERP 


PTTPA 


-200 


ot5rmV 


da buts ht nd chhdlee chi Se LS AR GS 


KCLou NaCl 
10% 10 10 M 


Fig. 13- 


amment signalé que pour une même interface de « quartz » dans 
eau, l’histoire de la surface (traitement thermique, nettoyage, passage 
courant alternatif) avait une influence considérable sur son compor- 


ément électrocinétique. 

Pour mémoire, nous comparons (fig. 13) nos résultats à ceux, obte- 
fus par des méthodes très diverses, par Dulin et Elton (13), par Le 
Rutten (35) et par Gaudin et Fuerstenau (16), ces auteurs ont travarilé 
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aux interfaces « quartz »-HCI et « quartz »-KCI ou NaCI. Nous im 
quons ci-dessous le type de surface et la méthode employée. 


N° | 
de la droite Auteurs | Type de surface | Méthode 
(fig. 13) | 
| | 
| 
| . 
Gaudin | Cristaux de quartz naturel | Potentiel 
: | et Fuerstenau | agglomérés sous forme d'écoulement 
| | de diaphragme 
; | | Vitesse 
Dulin “ | sp Eee | me : 
2 El | Poudre de silice vitrifiée | de sédimentation 
Er is | des suspensions 
ù 2 re 15 Z 
3 | Van Rutten | Plaque de silice vitrifiée Électroosmose 
| | (cellule ouverte) 
4 M. Baruch | Plaque de silice vitrifiée | Électroosmose 
(cellule fermée) 
| 


C. MogiLitTés D'ÉLECTROPHORÈSE ET STRATIFICATION. — Les différence 
de variations de mobilité d’électrophorèse en fonction de la concentr! 
tion en HCI et en KCÏ paraissent imposer un rapprochement aW! 
l'allure des strates observées dans ces mêmes électrolytes. En effe 
nous avons, d'une part, obtenu des mobilités d’électrophorèse varia: 
de 3,1 à 1,2 /sec/volt/em quand la concentration en HCI passe de 10 
à 10 M (fig. 9) tandis que pour une variation de concentration d 
KCI de 107% M à 10? M la valeur de la mobilité est pratiqueme: 
constante et égale à 2,3 /sec/volt/cm (fig. 10). D'autre part, l’effets 
la teneur en HCI] sur l'aspect des strates est remarquable (fig. 1) tand 
que l’effet de KCI est pratiquement inexistant. | 


| 


Nous avons précisé au cours du présent travail les conditions dar 
lesquelles le phénomène de stratification se manifestait dans le & 
de suspensions aqueuses de silice vitrifiée. 


Dans les conditions où nous avons effectué l'étude de l'équilibre « 


répartition des suspensions nous n’avons pu mettre en évidence aucur 
interaction entre les particules. 

LE 4 1 2. Al 2 à 

Dans l'étude de la microélectrophorèse des particules nous avot 

rencontré des difficultés dans l'interprétation de nos résultats (prine 


palement dans la comparaison entre les mobilités d’électroosmose î 
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électrophorèse), difticultés qui pourraient conduire à envisager que 
ns son état actuel la théorie n’est pas définitive. Enfin nous avons 
nté de faire un rapprochement entre la variation de la mobilité d’élec- 
éphorèse des particules en présence d'acide chlorhydrique et de chlo- 
re dé potassium à différentes concentrations et l'effet très sensible de 


icide chlorhydrique dans le phénomène de stratification. 
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NTRODUCTION. 


I. — Divers processus de recombinaison dans le germanium. 
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Recombinaison bande à bande. 
Recombinaison par centres recombinants. 
Compétition entre ces deux processus. 


Description des appareils utilisés. 
Résultats expérimentaux. 


Répartition spectrale et rendement radiatif. 
Nature des centres recombinants. 


II. — Structure de l'émission due aux dislocations. 


Procédé de séparation. 

Résultats obtenus vers 77° K. 
Résultats obtenus vers 200 K. 
Résultats obtenus entre 90° et 300°. 
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III. — Jnterprétation des résullats. 


Modèle à un type de centre. 

Modèle utilisant la compétition de plusieurs niveaux avec un nive# 
profond. 

Modèle utilisant un état excité du centre non chargé. 

Niveaux d'énergie introduits par les dislocations dans le germaniu®k 


Résumé. 


INTRODUCTION 


Dans le germanium, on sait facilement créer des densités de porl 
teurs, électrons et trous libres, très supérieures aux densités à l’équi 
libre. Cette circonstance se produit en particulier dans les jonctions n-} 
polarisées dans le sens direct. Le retour aux conditions d’équilibn 
s'effectue grâce à la recombinaison des paires électron-trou libres e: 
excès. Divers mécanismes de recombinaison interviennent : la recom 
binaison bande à bande, avec le concours d’un phonon, et la recombi 
naison par l'intermédiaire de centres recombinants, ce second méca 
nisme étant en général le plus efficace. 


Haynes et Briggs (8) d’une partet R. Newman (14) ont mis en éi 
dence une émission infra-rouge due à la recombinaison bande à bande 


A la suite des calculs de Shockley, Read (18) et Hall (7), l’étude d: 
la durée de vie des porteurs minoritaires, en fonction de la position di 
niveau de Fermi et de la température, permet de déterminer certaine 
caractéristiques des centres recombinants : le niveau d'énergie de l'éléc 
tron lié au centre, et si la densité de centres est connue, la sectio: 
efficace de capture d’un électron libre par un centre vide, et d’un tro 
libre par un centre occupé. A 


Nous avons montré que la recombinaison par l'intermédiaire de c& 
tains centres recombinants est partiellement radiative à basse tempére 
ture. L'étude la lumière infra-rouge émise permet une analyse beat 
coup plus précise du mécanisme de recombinaison, surtout lorsque Î 
recombinaison se produit par l'intermédiaire de plusieurs niveaux 
Notre étude concerne principalement les dislocations. Nous montro 
que la recombinaison des paires électron-trou sur les dislocations. pt 
duit l'émission d’ua certain nombre de raies entre 0,50 eV et 0,71 eV 
nous proposons un modèle pour rendre compte des faits observés. 


L 
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LISTE DES NOTATIONS COMMUNES 
A L'ENSEMBLE DU TEXTE 


Lo densité d'électrons libres à l'équilibre dans le germanium considéré 
Yo densité de trous libres à l'équilibre dans le germanium considéré, 
æ. densité d'électrons libres dans le germanium hors d'équilibre, 

)- densité de trous libres dans le germanium hors d'équilibre, 

D  définparn — no + d, P — Po + Ô (on néglige le piégeage), 

M densité d'électrons libres dans du germanium à l'équilibre si le 
| niveau de Fermi est en E,;, 

1 densité de trous libres dans du germanium à l'équilibre si le niveau 
4 de Fermi est en E, : 


(Ps = NoPo = Ë); 


d 
J 
1, p, définitions analogues par rapport à E., 


U vitesse de recombinaison, en nombre de paires électron-trou par cen- 
A mètre cube et par seconde, 
A coefficient intervenant dans ia recombinaison bande à bande 
É (U==rAnp); | 

coefficient intervenant dans la recombinaison par centres recombi- 
4 nants, à haut niveau (U — B5), 


coefficient de diffusion des trous libres, 
niveau de Fermi, 

énergie au bas de la bande de conduction, 
énergie au haut de la bande de valence, 
densité effective de places dans la bande de conduction (N,— AT" /2) 
densité effective de places dans la bande de valence, 

densité de centres recombinants, 

densité de dislocations, 

température absolue, 

constante de Boltzmann, 


vecteur d'onde, 
fréquence, 

constante de Planck, 
énergie (E — hv). 


CHAPITRE PREMIER 


Divers processus de recombinaison. 


* Recombinaison bande à bande. — Rappelons d’abord le schéma des 
bandes d'énergie dans le germanium (fig. 1). La bande de valence a 
un maximum au centre de la zone de Brillouin et la bande de conduc- 
tion a quatre minima équivalents situés sur le bord de la zone de Bril- 
Jouin dans la direction (1, 1, 1). La recombinaison bande à bande doit 
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donc s'effectuer avec émission ou absorption d’un phonon pour assure 
la conservation de la quantité de mouvement. La bande de conductio 
a aussi un minimum au centre de la zone de Brillouin situé à env 

ron 0,14 eV au-dessus des quatre minim 
E précédents. Ce minimum contient un 
faible proportion des électrons de condua 
tion qui peuvent se recombiner avec Ja 
trous par une transition directe. La see 
tion efficace pour cette transition es 
beaucoup plus grande que pour la tran 


Transition 
directe 


Transition 


indirecte sition indirecte, de sorte que, à tempéra 
Ya ture ordinaire, les deux processus joue 
7 un rôle comparable. A basse température! 
ME ee. Pa are seule intervient la transition indirecte 
( KG car il n’y a pratiquement plus d’électro 
Fig. 1. — Structure des libres dans le minimum situé au cent 
bandes d’énergie dans le de la zone de Brillouin. 
germanium. Le nombre de paires électron-trou qu 


se recombinent par le processus bande | 
bande par centimètre cube et par seconde est proportionnel au produi 
des densités d'électrons et de trous libres : 


(R=R, dans le germanium à l’équi- 
libre). 

On peut relier l’émission de recom- 
binaison bande à bande à l'absorption 
fondamentale (20). D’après le prin- 
cipe du bilan détaillé, dans le germa- 
nium à l'équilibre, le nombre de pho- 
tons d'énergie comprise entre E et 
E + dE absorbés par centimètre cube 
et par seconde est égal au nombre de 
photons créés par recombinaison. 


On trouve une répartition spectrale, É 
exprimée en nombre de photons par 06 07 08 09 1 
intervalle d'énergie, de la forme : Fig. 2.— Coefficient d’absorptio: 
a(E) (EE du germanium | 
ET à 77° K et 3000 K. 
exp kT NT 


2(E) : coefficient d'absorption du germanium ; 


N(E) : indice du germanium (N dépend peu de E dans l’interva 
considéré). 


La figure 2 représente la variation du coefficient d'absorption & 
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nction de E à 77°K et à 300° K (6). La figure 3 représente la réparti- 
on spectrale de la lumière de recombinaison bande à bande à 77°K 
3000 K, calculée en utilisant la formule ci-dessus. À 77°K, le calcul 
écessite la connaissance des faibles valeurs de a(E). Nous avons utilisé 
$ résultats de MacFarlane et Roberts (12). La figure 3 montre égale- 
jent la répartition spectrale calculée en tenant compte de la réabsorp- 
@n par 6 mm de germanium à la température considérée. On voit que, 
“77° K, la recombinaison directe joue un rôle négligeable. 

Dans le germanium hors d'équilibre (np > ni), la répartition spec- 
fale de la lumière de recombinaison bande à bande reste la même que 


4 
ce 


4 = —Après reabsorpton par 6mm de Germanium 
300°k 

D : 

< 

4 1 

# 

E | | 

; | Er \ 

2 ee. \ 

F ri 

: Man sg: 206 02e 0,7 0,75 08 eV 
< Fig. 3. — Répartition spectrale calculée de la lumière de recombinaison 


bande à bande dans le germanium. 


dans le germanium à l'équilibre (à condition que la répartition des 
électrons, ou des trous, ne soit pas dégénérée). Car les électrons libres 
e mettent en équilibre entre eux en un temps beaucoup plus court que 
éur durée de vie, ce qui permet de décrire leur répartition à l’aide 
d’un quasi-niveau de Fermi ; il en est de même pour les trous libres. 

“ La valeur de R, déduite des mesures d'absorption est d'environ 
16 x 101% à 3000 K, ce qui correspond à une durée de vie des porteurs 
sh excès d'environ 0,79 seconde dans du germanium intrinsèque. Les 
Valeurs expérimentales de la durée de vie des porteurs en excès sont 
oujours inférieures à quelques millisecondes. Donc il intervient d’autres 
brocessus de recombinaison plus efficaces. 


< 


» Recombinaison par l'intermédiaire de centres recombinants. — W. Shock- 
ley, W. T. Read (18) et R. N. Hall (7) ont fait un calcul phénoméno- 
logique de la vitesse de recombinaison par l'intermédiaire de centres 
recombinants. Le modèle utilisé est le suivant : on suppose une den- 
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sité N; de centres, l’électron lié au centre ayant un niveau d'énergie Î 
situé dans la bande interdite. Un centre vide capte un électron hbn 
puis un centre occupé capte un trou libre. C, et C, désignent les pro 
bilités moyennes de capture d’un électron libre par un centre vide, du 
trou libre par un centre occupé. Le principe du bilan détaillé perm 
de calculer en fonction de C, la probabilité d'émission d’un électrd 
libre par un centre occupé, et en fonction de C, la probabilité d’émi 
sion d’un trou libre par un centre vide. On calcule la probabilil 
d'occupation d’un centre en exprimant qu'il arrive autant d’électron 
que de trous sur les centres. L'expression de la vitesse de recombinaisa 
que l’on obtient est : 

CaCp(pn — pri) 
In + ni) + Cplp + pi) | 


U—Nre, 


n, p désignent les densités réelles d'électrons et de trous libres, 

n1, Pi désignent les densités d'électrons et de trous libres dans 
germanium à l'équilibre lorsque le niveau de Fermi F est sur les centre 
recombinants (F — E;). 

ño et Po désignant les densités d'électrons et de trous libres à l’équi 
libre, la neutralité électrique exige que : 


n— No + Ô P = Po 


(on néglige la variation de population des centres recombinants, c’esi 
à-dire les phénomènes de piégeage, ce qui est valable si à n’est pas tr@ 
petit). 

Dans le cas d'un spécimen du type nr (p, négligeable), la formul 
ci-dessus devient : | 


CnC à(à + no) 
U = N = p = ] 
T Cn + C SL Cn(no ni) + Cppi « 
Cn + Cp 


U devient proportionnel à à pour à assez grand. 

Compétition entre la recombinaison bande à bande et la recombinaison p: 
centres recombinants dans le cas où la densité des porteurs injectés est gran 
devant la densité des porteurs à l'équilibre. — On considère une jon 
tion p.n plane, polarisée dans le sens direct. Il y a injection d’une de 
sité d(æ) de trous libres dans la région x (x étant la distance perpend 
culairement à la jonction). J,(x) et J,(æ) désignent les densités « 


courant de trous et d'électrons (exprimées en nombre de porteurs P: 

cm? et par seconde) ; 6n a : ‘4 

: J,(x) + J,(x) — constante 4 
SYE 

d J ALE d | 

a) = — 7 Jn(x) = — AŸ(x) — Bô(x). + 
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, On suppose À >; Aè{æx) représente la recombinaison bande à 
ande ; Bè(x) la recombinaison par centres recombinants : 


| = hi . CnCp I 
(A=; DN . 


i 


z,, est la durée de vie à haut niveau d”° injection. L'expérience montre 
que 7: est en général supérieur à la durée de vie +9 à bas niveau d’injec- 


ion. 
* Dans la région 7, le champ électrique est faible, le courant est un 


ourant de A üsion ë 


dë(x) 
J,(æ)=—D . 


D désigne le coefficient de diffusion des trous. 
» D'où l’équation : 


: D 9 3(x) = A%(x) + Bô(x). à (1) 


É nombre de paires électron-trou qui se recombinent par seconde et 
“à centimètre carré de surface de la jonction vaut : 


1 Ni a fe #(æx)dæx pour le processus bande à bande, 
2 N: — B f, è(x)dæ par les centres recombinants. 
On a évidemment N;, + N:—J,(x — 0), car tous les trous injectés 


loivent se recombiner. 
La résolution de l'équation (1) conduit aux résultats suivants : 


É Le. (sl 


(x) —=60 5 E AC 
(5 er —i) (2) 
NS ab(f + 36°) 
N: — 3ab8 


ivec : 
5,\1/2 
DUB pe, L=D"B-#, B (1 + 2) —: 


, 


59\1/2 
= ad (1 +1 += 2 +) £ 
À ä, et I) désignent la densité de trous et la densité de courant de trous . 
Lu point T— 0. | 
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Si à, € D, (2) devient : 


2 
É 
NE 
N=; (£ 
É 
1 Lo 
Nes 


et I, — aô,. Dans ce cas, la recombinaison s'effectue presque uniqué 
ment par les centres recombinants. - 
Dans le calcul précédent, on n’a pas tenu compte de la réabsorpti 
de la lumière émise par recombinaison. En effet, un photon créé pa 
recombinaison peut être réabsorbé un peu plus loin en recréant u 
paire électron-trou, ce qui aurait pour effet de perturber la répart 
tion (x) calculée ci-dessus. Seule la lumière émise par recombinais: 
bande à bande est en partie réabsorbée. A 770K, au maximum 
l'émission bande à bande, le coefficient d’absorption vaut 0,02 
Comme (x) n’a de valeur appréciable que dans une région d’épais 
seur / inférieure à 1 mm, la réabsorption joue un rôle négligeabh 
sur (x). On fera seulement une correction due au fait que l’on observ 
la lumière émise après un certain trajet dans le germanium. Ven 
300° K, le coefficient d'absorption vaut 4.10% pour le maximum dE 
l'émission bande à bande directe. Après un parcours de 10 y, cetti 
lumière est réabsorbée à 99 p. 100. Donc, si une paire électron-trou 
recombine par le processus bande à bande direct, elle réapparaîtra 
une distance inférieure à 10 y. Ce processus joue un rôle négligeabil 
dans l’annihilation des paires électron-trou et ne perturbe pas la répan 
tition è(æ). La valeur de A devra tenir compte seulement de la recom 
binaison bande à bande indirecte. À 3000 K, au maximum de la rail 
indirecte, le coefficient d'absorption vaut 10. (x) sera donc perturbé! 
dans une certaine mesure. Cependant, si N, ÆN, (courant Is faible 
c'est la recombinaison par centres recombinants qui prédomine et qu 
fixe la répartition G(æ). Les formules (3) seront encore valables. 1 


Par la suite, les formules (2) seront utilisées seulement à basse tem: 
pérature. 4 

Rendement radiatif de la recombinaison par centres recombinants. = 
Soit n Le rendement radiatif de la recombinaison par l'intermédiaire d 
centres recombinants, exprimé en photons par paires électron-trou 
Un rendement inférieur à 1 peut être obtenu pour diverses raisons 
l'énergie mise en jeu dans la recombinaison par un type de centr 
recombinant peut être dissipée, soit sous forme de lumière, soit sou 
forme de vibrations thermiques du réseau cristallin. Il peut égalemen 
exister plusieurs types de centres, dont certains donnent lieu à des transi 
tions non radiatives. : 

On désigne par J, et J, les intensités, exprimées en nombre de pli 
tons par centimètre carré de jonction, des émissions relatives au pro 


HA 


E 
A 
= 
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essus bande à bande et par centres recombinants. Le rendement 
adiatif de la recombinaison bande à bande étant supposé égal à 1, on 
bles relations : 


1 Ji =N; J: —=nNe:. 
 Précisons que n est le rendement radiatif de l’une des deux phases 
Je a recombinaison par centre, par exemple la capture d’un trou par 
än centre occupé. 

… On peut obtenir r en mesurant J: en valeur absolue pour une valeur ls 


assez faible pour que l’on puisse appliquer la relation (3) : 
J: 
n=T. 


0 


VA LA VER 


On peut aussi obtenir n en mesurant J, et J, en valeur relative 
:/J2 en valeur absolue) pour différentes valeurs de I,. Si l’on trace 
log N, et log N; en fonction de log L, log Ji et log J, en fonction de 
5, on peut faire coïncider la courbe log N, fonction de log I, avec 
à courbe log J, fonction de log I, par une translation. La courbe log J2 
fonction de log I, se déduira alors de la courbe log N; fonction de log I 
Er une translation log parallèlement à l'axe des N. 


En 


F 
Description des appareils utilisés. 
» 
7 


Préparation des échantillons. — Le spécimen de germa nium utilisé est 
aillé en forme de sphère de Weierstrass de rayon voisin de 5 mm (fig. A4). 
Par rapport à un spécimen ayant une face de sortie plane, on trouve un 
ain d'environ 25 sur la lumière utilisable à 
entrée d’un spectromètre de largeur de fente 
ét d'ouverture données (3). Ceci résulte de la 
< LPS , ’ Constantan In 
forte valeur de l'indice du germanium, égale cu 


4 pour la lumière considérée. ï* ce 
+ On réalise au point de Weierstrass une jonc- 
tion p-n d'environ 1 mm de diamètre en utili- Covar 
Sant les techniques classiques d’alliage : jonc- Fig. 4 


on à l’indium ou à l'aluminium AU Ce De du pécruel 
anium de type n, Jonction au plomb anti- : 
nonié sur du germanium de type p. On réalise 
n contact ohmique annulaire par soudure à l’étain sur une plaquette 
de covar. Un couple cuivre-constantan est également placé sur la jonc- 


tion. 
es mesures ont lieu à basse température. 


lique (fig. 5) possédant un récipient cen- 
Ce cryostat permet de faire des mesu- 


» Cryostat. — La plupart d 
On utilise un cryostat méta 
ral et un récipient annulaire. 
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res à la température de l’azote liquide ou de l'hydrogène liquide. Dan 
ce cas, le récipient annulaire est refroidi à l'azote liquide. Le spécim 
est fixé sur une tige de cuivre soudée à la base du récipient central 
Cette tige de cuivre porte un enroulement chauffant, ce qui permetk 
faire des mesures jusqu’à 20° ou 30° au-dessus de la température 

réfrigérant utilisé. L’enveloppe extérieure porte une ou deux fenêtre 
en quartz ou en chlorure de pota 
sium. L'une est utilisée pour obse 
ver la lumière émise, l’autre dans! 
cas où les porteurs en excès sont créé 
par de la lumière. Un vide de 10? m: 
de mercure était suffisant pour évit 
la condensation de vapeur d’eau su 


ca] 


Fig.\5. . Fig. 6. | 

Schéma du eryostat métallique Dispositif expérimental | 
; L x Q sr | 

pour l'hydrogène liquide. avec vase Dewar. | 


les fenêtres. La température d'équilibre atteinte par le spécimen éta 
toujours supérieure de 5° à ro° à celle du réfrigérant utilisé. Le passa 
du courant échauffait également le spécimen. Pour obtenir une tem 
rature plus basse et plus constante, on a utilisé un autre dispositif : 
spécimen porté par une tige en plexiglas était plongé dans le réfri 
rant (azote ou hydrogène liquide) contenu dans un dewar en verre min 
partiellement argenté (fig. 6). Le dewar porte une collerette rodées 
laquelle on peut adapter un couvercle muni d’un joint torique, ce q 
permet de descendre à la température du point triple de l'azote ou 
l'hydrogène. Le trajet de la lumière n’était pas trop perturbé par les E 


5 
1 
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les. à condition de placer le spécimen contre la paroi du dewar. Cette 
méthode ne permet l'observation de la lumière que pour des longueurs 
d'onde inférieures à 2,7 w, et il faut faire une correction pour tenir 
compte de l'absorption du verre. Il faut aussi tenir compte des raies 
d'absorption de l’hydrogène liquide. Elles se situent vers 0,585 eV, 
“r 

D” eV et 0,52 eV (1). 


- Spectromètre. — Les premières mesures ont été faites avec un mono- 
romateur double Kipp à prismes de NaCI, monté en spectromètre. La 
solution dans la région voisine de 2 4 ne dépassait pas 100. Le spé- 
men était alimenté en signaux carrés à la fréquence de 125 hertz. Le 
écepteur était une cellule au sulfure de plomb dont le signal était 
plifié par un amplificateur sélectif, de bande passante quelques 
ertz, suivi d'une détection synchrone. 

Nous avons utilisé ensuite un spectromètre Perkin-Elmer à double 
jassage, avec prisme en NaCI et récepteur au sulfure de plomb. Dans 
région voisine de 2 y, la résolution atteignait 500. Le spécimen était 
limenté dans ce cas en signaux carrés à la fréquence de 13 hertz. 
Jans les deux cas, lé courant d'alimentation des spécimens (jusqu’à 
10 À sous quelques volts) était fourni par un amplificateur à transis- 
ôrs alimenté par batterie. Dans le cas des forts courants, on réduisait 
largeur des signaux carrés de la valeur 1/2 à la valeur 1/10 de la 
ériode pour éviter ou limiter l’échauffement de l'échantillon. 

» À résolution égale, ce second appareillage permettait de gagner un 
acteur 100 sur le rapport signal sur bruit. 

En général, la lumière parasite n'était pas génante, le spectromètre 
Métant sensible qu’à la lumière modulée. Cependant, on a éliminé le 
yvonnement infra-rouge provenant de l’enroulement chauffant du 
jorte-échantillon. Ce rayonnement, pour À >> 2 p.était en partie modulé 
en traversant le spécimen, car si l’on injecte des trous dans le germa- 
Mium, il apparaît pour à >> 2 y. une certaine absorption due aux transi- 
ons interbande des trous (5). Il en résultait un signal parasite de 
signe opposé (après démodulation synchrone) au signal cherché. 


Résultats expérimentaux. 


- Mise en évidence d’une émission infra-rouge due à la recombinaison par 


entres recombinants. — La figure 7 donne un exemple typique de la 


partition spectrale de la lumière émise par un spécimen de germa- 


Mium monocristallin de type n (résistivité quelques Q x cm, durée de 
ire) avec une jonction à l’indium. 


Vie de 70 y. sec à température ordinai ion à l'in 
On a utilisé le cryostat, la température du spécimen était voisine de 
£ DE 0 fa La 
150 K. La résolution utilisée, voisine de 100 est suffisante, étant donnée 


[a largeur des raies observées. On a fait une correction pour tenir 
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compte de la variation du rapport signal sur nombre de photons P: 
intervalle d'énergie à l’entrée du spectromètre, en fonction de l’éne 
gie. Pour cela, on a mesuré, en fonction de l’énergie, le signal obte 
lorsque le rayonnement incident provient d’un corps noir à tempér 


ture connue. à 
La répartition spectrale de la figure 7 présente deux raies : 


__ L'une dont le maximum se situe à 0,70 eV est due à la reco 
naison bande à bande. La position et la forme de cette raie sont en bc 
accord avec la forme calculée à partir du coefficient d'absorptic 
(courbe tenant compte de la réabsorption par 6 mm de germanium « 


Spécimen A! 
ol EDS A TEE 
L Resolution — 100 


| A 


f | 


ee ——— Te = SE EN | = 
0,5 O6 0,7 eV 


A RTE 


Fig. 7. — Répartition spectrale de la lumière de recombinaison à 95° K. 


la figure 3). Cette émission avait déjà été observée par J. R. Haynes | 
H. B. Briggs (8) et par R. Newman (14). 1 

— L'autre est une raie très large (0,07 eV à mi-hauteur) dont le max 
mum se situe vers 0,50 eV. Nous avons publié une courte note (4) c@ 
cernant celte raie quelques mois avant la parution d’un article 
R. Newman (15) qui a travaillé sur le même sujet. 


Plusieurs raisons permettent d'affirmer que cette raie est due à 
recombinaison par centres recombinants. 

Niveau d'énergie de l’électron lié au centre recombinant. — L'énergie 
0,90 eV mise en jeu dans cette transition est inférieure à la largeur« 
la bande interdite, voisine de 0,73 eV à 95° K. Si on admet le modè 
simple de centre recombinant envisagé par Shockley, Read et Hall, « 
en déduit que le niveau d'énergie de l’électron lié au centre se trou» 
soit à 0,50 eV au-dessus du haut de la bande de valence, soit à 0,50 € 
au-dessous du bas de la bande de conduction. La mesure de la dur 
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le vie des porteurs minoritaires en fonction de la température permet 
galement de déterminer la position du niveau d'énergie du centre 
écombinant. Divers auteurs, dont R. N. Hall (7), ont trouvé des 
faleurs voisines de 0,50 eV, en bon accord avec notre résultat. Cepen- 
Jant, la méthode optique que nous avons employée fournit certaine- 
dent une valeur plus précise que celle que l’on peut déduire de l’étude 
é la durée de vie en fonction de la température. De plus, cette valeur 


Jeut dépendre de la température (comme la largeur de la bande inter- 
dite). 

“Variation de l'intensité des deux raies en fonction du courant dans la jonc- 
fon. — Pour un spécimen donné, l'étude de la variation des intensi- 


és J, et J, des deux raies en fonction de l'intensité I du courant dans 
à jonction donne des résultats en bon accord avec les formules (2). 


{ 


_ Specimen A 
-1 (raie bande à bande) 
+J2 (centres recombinants) 


TE 7TK 


10° RENE PATA 


Mie. 8. — Intensité des deux raies de recombinaison en fonction de 
 V'intensité du courant dans la jonction. Comparaison avec les courbes 


_ théoriques. 


NORET ANR 
RSR en de AN 
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Les mesures faites en cryostat vers 95° K donnent des résultats assé 
mauvais, car la température n’est pas stable quand l'intensité I aug 
mente. Par contre, les mesures effectuées à l’aide d’un vase dewars 
spécimen étant plongé directement dans l'azote liquide (is. 6), donner 
de bons résultats, car le contact thermique entre le réfrigérant et 
spécimen est excellent. Dès 37° K, la forme de la raie due aux centré 
recombinants suggère que le modèle de Shockley-Read-Hall est troi 
simple, ou que le spécimen contient plusieurs types de centres. 
structure de cette raie sera étudiée en détail au chapitre II. Pour l'ims 
tant, on considère globalement la recombinaison par centres recomb 
nants. J, et J, désignent le nombre de photons émis par ce processui 
et par le processus bande à bande. Sur la figure 8, on a tracé à part 
des formules (2) log N, et log N;, en fonction de log Is. On a tracé éga 
lement log J, et log J, en fonction de log I, de façon à faire coïncida 
les courbes log N, fonction de log I, et log J, fonction de log I (le 
rapports N;/N, et J,/J, sont connus en valeur absolue). On constate q 
la recombinaison bande à bande suit bien la loi théorique. La reco 
binaison par centres recombinants pour 1 =>5o mA peut coïncide 
avec la courbe théorique en admettant un rendement radiatif n voisil 
de 0,1. Cette détermination du rendement est peu précise, car la court 
bure de log N, fonction de log I, est faible. | 

L'identification entre les courbes théorique et expérimentale perma 
de déterminer la quantité D'?B*?A—t; D et A étant connus, on €: 
déduit une valeur de B voisine de 5.10*, ce qui correspond à une duré 
_de vie des porteurs minoritaires à haut niveau d'injection de 20 used 
Le spécimen considéré avait une duré de vie à bas niveau d’injectio! 
de Joy. sec vers 3000 K. Une valeur de 20 usec à 77° K est assez rai 
sonnable 

Nous reviendrons plus loin sur la diminution de J, pour 1 50 mA 

Rendement radiatif. — Nous avons également évalué n par une mesun 
directe en valeur absolue. On utilise dans ce cas une source en germi 
nium de même nature, avec une face de sortie plane, car les pert 
dues à la réfraction sont plus faciles à calculer : dans ce cas, il y a ui 
rapport 16 entre les angles solides des faisceaux lumineux dans l’aire 
dans le germanium. Cette source, refroidie à 95° K en cryostat et ali 
mentée en signaux carrés de rapport 1/2 est placée à une distance ass 
grande (1,5 m) d'une cellule au sulfure de plomb. L’intensité choisie 
50 mA, est telle que la recombinaison bande à bande joue un rêl 
négligeable et que la recombinaison par centres recombinants suive 
loi théorique. On remplace ensuite la source par un trou petit de sur 
face connue (3.10? mm?) éclairé par un corps noir à température con 
nue. On module alors la lumière par une roue dentée. La comparaiso! 
des signaux obtenus dans les deux cas permet de calculer . Il fau 
tenir compte de la différence de sensibilité de la cellule au sulfure d 
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ümb pour les deux types de sources. On a admis une émission iso- 
ope (dans le germanium) dans le cas de la source au germanium, car 
milieu émetteur est transparent. Pour le corps noir, on a admis la 
i de Lambert. À 95° K, on a trouvé n — 0,03. L'erreur peut atteindre 
n facteur 2. De plus n est multiplié par un facteur 1,5 quand la tem- 
érature passe de 95° K à 77° K. Ce résultat n'est pas incompatible 
ec la valeur o,1 trouvée à 77° K par l’autre méthode. 


"Nature des centres recombinants. — La comparaison de divers spéci- 
ens s'effectue à une même température (95° K) avec une même valeur 
e la densité de courant I, dans la jonction, I, étant choisi assez petit 
Our que les formules (3) s’appliquent. On a alors : 


Js==nle \Ji—2D AB, 


A a la même valeur pour tous les spécimens De plus, en utilisant 
analyse de la limite d'absorption du germanium par MacFarlane, 
IcLeao, Quarrington et Roberts (12), on trouve que A varie peu 
vec la température (A + 3.10—1*). D varie peu d’un spécimen à l’autre 
D— uAT/e). Tous les spécimens ayant une résistivité de quelques 
2x cm à 77° K, la mobilité y est limitée à la fois par les interactions 
Nec les phonons et les impuretés ionisées. On prendra D voisin de 
6 cm°?/sec à 300° K et de 150 cm°/sec Cp 

» Donc, pour I, donné, J, est proportionnel à B-*?. J; donne des 
idications sur la vitesse totale de recombinaison par centres recombi- 
ints. J donne le pourcentage n de recombinaisons radiatives par 
ntres recombinants. 

Nous avons étudié plusieurs spécimens : 


® Spécimen Al. — Germanium monocristallin de type n, de résistivité 
bisine de 2 Q x cm, durée de vie des porteurs minoritaires de 70 p:sec 
bla température ordinaire. Nous avons déterminé la densité N, de dis- 
ocations en comptant à l'aide d’un microscope métallographique le 
mbre de petits trous qui apparaissent par unité de surface sur une 
ce (1,1, 1) après attaque par une solution appropriée (CP4— 50 p. 100 
NO:H, 30 p. 100 FH, 20 p. 100 CH;CO:H, 1 p. 100 Br). Chaque petit 
fou (en anglais : etch pit) correspond au point où une dislocation 
upe la surface (21). Nous avons trouvé N,—5.10* par centimètre 
Arré. Plusieurs auteurs (13) (22) donnent la relation entre la durée de 
je + des porteurs minoritaires et la densité de dislocations, lorsque la 
écombinaison s'effectue uniquement par les dislocations : 7 — «/Na. 
Jans le cas du germanium de type 7 de résistivité égale à quelques 
| X cm, à 3000 K, & vaut 2,5 à 4 suivant les auteurs. Ceci conduit à 
alant 50 ou 80 usec pour le spécimen Ar. En comparant à la valeur 


o usec, obtenue en mesurant la constante de temps du déclin de la 
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photoconductivité, on en déduit que dans le spécimen A1, les disloo 
tions jouent un rôle prépondérant dans la recombinaison. Les résulta 
expérimentaux précédents étaient relatifs à ce spécimen A1. 


Spécimen B1. — Germanium monocristallin de type n, résistivité 
2Q x cm, durée de vie de ro0 usec, densité de dislocations 
1,5 X 108 par centimètre carré. Si les dislocations étaient les seuls ce 
tres recombinants, on trouverait une valeur de la durée de vie d’en 
ron 2000 usec. Donc, les dislocations jouent un très petit rôle dans | 
recombinaison. Par rapport à Ar, le spécimen Br donne une valeur 
(recombinaison bande à bande) un peu plus grande, ce qui correspo! 
à un B plus petit, donc à une valeur de la durée de vie un peu pl 
grande. Par contre, J, est beaucoup plus petit. La raie due aux cent 
recombinants est à peine visible. 


Spécimen B2. — Nous avons fait diffuser du cuivre dans un spécim 
analogue à B1, par chauffage vers 700° en présence de traces de sel 
cuivre. Le germanium obtenu était de type p, avec une durée de" 
inférieure à 5 usec. Nous avons utilisé dans ce cas une jonction np 
plomb antimonié. Par rapport à B1, on observe une forte diminuti} 
de J, et J:, ce qui correspond à l'introduction d’une forte densité 
centres recombinants non radiatifs. Plusieurs auteurs ont effectiveme 
montré que le cuivre joue le rôle de centre recombinant (19). 


Spécimen B3. — Un spécimen analogue à Br a été soumis à un bombà 
dement par électrons de 1 MeV. Nous tenons à remercier M. P. Baruu 
grâce à qui nous avons pu utiliser l’accélérateur linéaire Van de Gras 
Ge traitement crée des défauts de réseau (lacunes et interstitielles).c 
jouent le rôle de centres recombinants (11). La durée de vie des p 
teurs minoritaires de B3 était de 20 usec. Par rapport à Br on trou 
une diminution importante de J, et J:. Donc, les défauts créés 
bombardement jouent le rôle de centres recombinants non radis 

Les résultats de R. Newman (15) sont en accord avec les nôtresss 
plusieurs points : il a montré que l'introduction de dislocationsf 
déformation d’une jonction np obtenue par tirage fait apparaître 
800 K la raie de recombinaison à 0.50 eV. Les courbes expérimenta 
donnant la variation des intensités des raies bande à bande et due a 
centres en fonction de l’intensité du courant dans la jonction sont 
bon accord avec nos résultats. Par contre, Newmann donne une vale 
du rendement radiactif inférieure à 10. Il ne donne aucune indi 
tion sur la mesure de ce rendement. Il trouve que le cuivre donne 
raie de recombinais »n dont le maximum se situe vers 0,59 eV. 

Il indique aussi que lorsqu'on fait une jonction par la technique 
l'alliage, la recristallisation de la région p produit des tensions dans 


= 
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on n, ces tensions pouvant introduire des dislocations dans la 
on n. Dans notre spécimen Ar, qui contient beaucoup de disloca- 
ns, l'effet de la jonction par alliage à l’indium est certainement fai- 
lé. En effet, nous avons utilisé un spécimen A2, de germanium iden- 
que à Ar, l'injection des paires électron-trou étant produite par de la 
imière (fig. 9). L'image d’une source lumineuse intense de petite 
imension (lampe pointolite) était formée au point de Weierstrass de la 
Jurce A2 refroidie vers 95° K en cryostat. La lumière était filtrée par 
he cuve à eau de 6 cm, de façon à éliminer toute radiation de lon- 
eur d'onde supérieure à 1,6 uw et modulée par une roue dentée. L’en- 
gistrement obtenu dans ce cas était tout à fait comparable à celui 


bienu avec la source Ar pour une intensité de 25 mA dans la jonc- 


i 
i 


lampe 
LA 
À 
roue cuve cruostai 
dehtée à eau 
« ne 
. 
A 
speciromèire 


Fig. 9. — Dispositif expérimental pour l'étude de la recombinaison 
des porteurs injectés optiquement. 


on. En conclusion, on peut admettre que l'émission de la source Aït 
$t caractéristique de la région de type 7 (la théorie élémentaire des 
Pnctions np montre qu'il n'y a pratiquement pas d'injection dans la 
ion p fortement dopée) et que la raie à 0,50 eV est due à la recom- 
inaison des paires électron-trou par l'intermédiaire des dislocations 


‘Expérience proposée. — On peut former une image réelle et agrandie 
> la région émissive. Mais l'observation de cette image en infra-rouge 
longueur d'onde voisine de 2,5 4 nécessite l'emploi d’un analyseur 
image (du type disque de Nipkov), ou d’un convertisseur d'image 
lectronique (du type « Conductron » à couche sensible PbS). On 
svrait séparer facilement les émissions relatives à deux dislocations 
bisines, leur distance moyenne étant de 4o y dans le spécimen Ar. La 
ombinaison bande à bande. qui apparaîtrait comme un fond continu, 


um à la température ordinaire. 


eut être éliminée en filtrant la lumière émise par une lame de germa- 


J OIT A LA GUILLAUME 
120/ CLAUDE BENOIT À LA G 


CHAPITRE II 


Structure de la raie due aux centres recombinants. — Vers 90° K, lorsq} 
le courant dans le spécimen a. une intensité inférieure à 100 mA," 
observe que la forme de la raie due aux centres recombinants dépes 


Specimen A 
T= 90°k 


D,5 DE eV 


0. — Spectre de l'émission due à la recombinaison par les dislocatio 
pour diverses valeurs de l'intensité du courant dans la jonction. 


Fie.x 


entre leurs maximums, et dont les intensités varient de façon différe: 
en fonction de l'intensité du courant dans le spécimen. 
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“Cas où deux types de centres recombinants sont présents. — On suppose 
le le germanium considéré contient deux types de centres recombi- 
fants (repérés par les indices à et b) du modèle de Shockley-Read. Si 
lon suppose ces deux types de centres indépendants (il ne s’agit pas de 
lux états possibles d'un même défaut de réseau ou d’une même impu- 
été), et si l'on néglige les phénomènes de piégeage, on peut appliquer 
chacun d’eux la formule de Shockley-Read. Vers 90° K dans un spé- 
imen de type 7, On à Po, Pis lu E No et la formule de Shockley-Read 
En la vitesse de recombinaison U(è) en fonction de la densité à de 


Cr 
o 


EE 
CE 


0 S 
Fig. 11. — Vitesse de recombinaison en fonction de la densité 


de porteurs injectés, pour deux types de centres recombinants. 


ous injectés devient, pour à petit : N:C,ô, et pour à grand : 


Gp + en) 
Niort Fo L 


combinaison en fonction de à pour 
apport des vitesses relatives à 

(N:Cp)a 
fhaque centre dépend de à et passe de la valeur RG), 


La figure 11 donne la vitesse de re 
deux types de centres recombinants. er 


pour à petit à la 


k CC» 1/6 CnCp ) our à grand. Les deux raies obser- 
leur (Nr) /(Nras cu), POS 8 


"FUA(è)de et : U,G)dx. 


, . 72 at 3 
ées ont une intensité proportionnelle à 5 


Pour A petit, le rapport de ces quantités sera aussi (Ni Cp)a/(NrCphe- Si 
à, est grand, les termes importants dans les intégrales proviennent 
des valeurs de æ où est grand et le rapport des intégrales tend vers : 


CnCp N CnCp ) : 
(N: Cn + = / F Cn + Cp/b 


A 


164, LPS AA 
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Procédé expérimental de séparation des deux raies. — Si f.(E) et fil 
désignent les répartitions spectrales des deux raies, en nombre de pl 
tons par intervalle d'énergie, la répartition spectrale observée pour 
certain courant dans le spécimen sera de la forme : 


F(E) = af,(E) + bfi(E) 
si TPAUTLE 1 et [EE =», a et b sont. proportionnels 


IAO et [U,(G)dz ; donc a et b sont des fonctions croissani 
0 0 


de l'intensité du courant I dans le spécimen et, en général, a et b 
sont pas proportionnels. 


—»>— Connexion electrique 
Liaison mecanique 
—— Trajet optique 


Roue 
dentee 


Source Ÿ 


4 


ITR 


Enregistreur 
| limentation 


< 
Fig. 12. — Schéma du dispositif permettant l'enregistrement d'une com 
naison linéaire des répartitions spectrales correspondant à deux valew 
différentes de l'intensité du courant dans la jonction. | 


: 


Si l’on connaît la répartition F(E) pour deux valeurs I, et I 
. P LU sn 
l'intensité du courant, formons la combinaison linéaire : 4 
3 


FE) — yF2(E) — (ai — ya) fa(E) + (bi — yba)fS(E) 
on suppose l; 1, d’où ai << as et bi ba. 4 


Si y = Ya — (ya L'1), la combinaison linéaire ci-dessus va 
a2 . 


BR R(E). De même, si y — y, = (Yo < 1), la combinais 
3 a2bi — ab» | 
TRE | | 
des coefficients de /,(E) et f,(E) sont opposés. La combinaison linéai 
a alors la forme d’une courbe en $, c’est-à-dire que la combinais 
linéaire s’annule et change de signe pour une valeur de E. y, et, 
apparaissent comme les limites de l'intervalle des valeurs de y donna 
une courbe en S. 
Pratiquement, on pourrait former les combinaisons F,(E) — yF2{ 


+ 


linéaire vaut 


JfatE). Si y est compris entre y, et y,, les sign 
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î artir de deux enregistrements F, et F, pour différentes valeurs de y 
mprises entre o et 1. Les deux courbes obtenues pour les deux valeurs 
le y à la limite de l'intervalle où l’on obtient une courbe en S donne- 
äient fa! E) et /3(E). Cette méthode serait fastidieuse. De plus, un déca- 
ge entre les deux enregistrements pourrait introduire une erreur assez 
rande. 
“11 est possible d'enregistrer directement la combinaison linéaire 
WE) — yF,(E) avec o y <1. Pour cela, on alimente le spécimen par 
fn courant modulé en signaux carrés à 13 hertz entre les valeurs I; 
Hl:. Pendant la demi-période où le courant vaut [,(1: >> 1;), on obture 
ihe fraction (1 — y) de la fente d’entrée du spectromètre à l’aide d’une 
Oue dentée montée sur l’arbre portant les cames des deux rupteurs de 
émodulation synchrone et du rupteur utilisé pour l'alimentation de la 
urce (fig. 12). Tout se passe comme si le spectromètre reçoit le 
gnal F,(E) et la fraction y du signal F,(E) avec la phase opposée. 
Vprès démodulation synchrone, on obtient donc F,(E) — yF.(E). 
“On vérifie que la phase de la roue dentée est correctement réglée si, 
orsque 1, — 0 (donc F,(E) — o), le signal obtenu ne dépend pas de y. 
e même, si 1; —0, le signal s’annule pour toute valeur de E lors- 
ie y — 0. On vérifie également que si l’on examine une raie simple 
M'aide de ce dispositif (par exemple la recombinaison bande à bande), 
Mexiste une valeur de y pour laquelle le signal s’annule pour toute 
leur de E, car dans ce cas F,(E) et F,(E) sont proportionnels. 
Cette expérience nécessite l'emploi d’une roue dentée extérieure ; il 
Aut donc éliminer avec soin la lumière parasite. Cependant I, et I: 
Ant nuls, il subsiste un signal parasite dû au fait suivant : selon 
l'une dent de la roue dentée se trouve ou non devant la fente d'entrée 
lu spectromètre, celui-ci recoit la radiation d’un corps à température 
hbiante, ou celle d’un corps à basse température. Il se trouve que, 
our la largeur de fente utilisée, le spectromètre est suffisamment 
nsible pour détecter la queue vers les hautes énergies du rayonne- 
ent du corps noir à température ambiante. Ce signal est en phase 
Vec F2(E), il est à peu près proportionnel à (1 —}); il disparaît 
rsque le cryostat est à température ambiante. Ce signal parasite ne 
eut pas être éliminé. Ce qui oblige, pour chaque valeur de y, à faire 
« enregistrement de zéro », c'est-à-dire un enregistrement pour 
EE L —= O0. : 
“La détermination de J,(E), Js(E) et des coefficients a et b s'effectue 
: la facon suivante : [, et I: ayant une valeur donnée, on se place à 
ne valeur de E où /A(E) est pratiquement nulle, alors que fo(E) a une 
äleur appréciable (si E, et E, désignent les valeurs de E où f{(E) et. 
LE) sont maximum, et si E < E,, on se place à une valeur de E supé- 
eure à E,). On règle alors y de façon à annuler le signal. On enre- 


bi 
istre alors 2h f,(E) et y vautalors y; —=% : y gardant la même 
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valeur, on fait un enregistrement-de zéro. Puis avec |, —0, on ent 
gistre yeF2(E), puis F: (E) )en faisant y — 1. On obtient ainsi la vale 


bs À 
Yo. On réalise la même série d’enregistrements pour f(E). 


— ba £ £ 
obtient ainsi -—"?#" f,(E) et ya — “, La comparaison des amplitu 
az 


des raies a et b PR He Les quatre coefficients a, @>, b1, b2 Soi 
donc connus en valeur relative. 


05 0,55 0.6 eV 


Fig. 13. — Forme des raies à 0,50 eV et 0,55 eV. 


Résultats expérimentaux. — Nous avons étudié la structure de l'ém} 
sion due aux centres recombinants sur le spécimen At. 

A 90° K, nous avons effectué la séparation des deux raies pour ul 
série de valeurs de l'intensité du courant comprises entre 8 et 100 m! 
Nous avons toujours obtenu des formes de raies J'atE) et fi(E) iden| 
ques. La figure 13 donne la forme de ces deux raies. Leur maximu 
se situe vers 0,50 eV et 0,545 eV. Leur largeur à mi-hauteur est voisil 

» 


b | 
4 a 


0,5 


0 50 mA 100 0 ; 50 mA 100 


pod tar Are 


Fig. 14. — Variation de l'intensité des raies à 0,50 et 0,55 eV 
en fonction de l'intensité du courant dans la jonction. 


re 
EE . à 


# 
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de 0,06 eV. À 1300 K, on observe un déplacement des deux raies de 
d:005 eV vers les faibles énergies (Dans le même intervalle de tempéra- 
ture, la largeur de la bande interdite diminue de o,o10 eV). 


4 b e 5 
- La figure 14 donne a, b et en fonction de I. On peut, dans une cer- 


taine mesure, rendre compte des résultats obtenus en utilisant un 
modèle à deux types de centres. Cependant, l'étude de l’émission due 


ts 


DS hu Lai Gb qe) di ds 


SR OL LS 


D,5 06 0,7 eV 


Fig. 15. — Répartition spectrale de la lumière de recombinaison à 77° K. 


Aux centres recombinants à température plus basse fait apparaître une. 
Structure plus complexe. Nous allons d’abord exposer les résultats obte- 
aus jusqu'à 14° K, et nous essayerons au chapitre il de les interpréter. 
- En plus des raies à 0,50 eV et 0,545 eV on voit apparaître à 77° K, 
buis à 63° K, des raies dont les maxima se situent vers 0,61 eV et 
5,68 eV. Les figures 15 et 16 donnent la répartition spectrale de la 
lumière émise pour différentes valeurs de l'intensité du courant dans 
la jonction à 77° K et 63°K. L'examen de ces figures montre que ces 
aies sont larges et que la décomposition de l'émission observée n’est 
bas évidente. On peut préciser la forme et la position des raies compo- 
78 


Annales de Physique, 1950. 
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santes à l’aide de la méthode utilisée précédemment pour séparer la 
raies à 0,50 eV et 0,545 eV. sur 

A 63°K, si l’on forme une combinaison linéaire des émissions obté 
nues pour deux valeurs différentes de l'intensité du courant, de façon 
annuler l'émission due à la recombinaison bande à bande, l'enregistre 
ment obtenu montre que la raie à 0,68 eV disparaît aussi. Il reste u 
combinaison des raies à 0,50 eV, 0,545 eV et 0,61 eV (fig. 17 à). € 


101 


0,5 06 8,7 


Fig. 16. — Répartition spectrale de la lumière de recombinaison à 639 


enregistrement permet de préciser la forme de la raie à 0,61 eV, pw 
; que la forme et la position des raies à 0,50 eV et 0,545 eV sont dé 
connues. [l montre que la raie à 0,68 eV varie en fonction de I comn 
la raie bande à bande ; il s’agit donc à cette température d’un process: 
proportionnel à à. De plus, le signe de la raie à 0,61 eV montre qu'el 
est due à un processus qui croît moins vite que 52. 
À 63 K, les raies à 0,50 eV et 0,545 eV varient à peu près de 
même manière en fonction de I, contrairement à ce qu’on a ob 
à 90° K. On peut former une combinaison linéaire des émissions 
nues pour deux valeurs différentes de l'intensité du courant de fat 


ÉTUDE DE LA RECOMBINAISON DANS LE GERMANIUM I2II 


“annuler à la fois les raies à 0,50 eV et 0,545 eV. Il reste alors une 
ombinaison des raies à 0,61 eV, 0,68 eV et 0,71 eV (recombinaison 
nde à bande) (fig. 17 b). Le signe de la raie à 0,61 eV montre qu’elle 
st due à un processus qui croît plus vite que à. Cet enregistrement 


F. 


+ de préciser la forme de la raie à 0,63 eV. On constate que, 


rsque l'intensité du courant augmente, la raie à 0,68 eV se déplace 
ers les grandes énergies. Ce déplacement s’accentue encore à tempéra- 
re plus basse, comme nous le verrons plus loin. 


T=63°4k Spécimen A1 
Combinaison lineaire des 
emissions pour 1= 0,3A et 4,5A 


0,5 0,6 0,7 eV 


T=63°K Specimen A 
Combinaison lineaire des 
émissions pour 1=0/1A et 0,6A 


0,5 0,6 0,7 eV 


I=0,5A Spécimen A1 
Difference des émissions 
pour T= 63°k et 77°k 


Us "06 07 eV 


Fig. 17. — Combinaisons linéaires de répartitions spectrales 
conduisant à l'identification des raies à 0,61 eV et 0,68 eV. 


De même, la comparaison des enregistrements obtenus pour une 
héme valeur de l'intensité I à 77° K et à 63° K montre que la raie à 
Bo eV à la même intensité. La différence entre les deux enregistre- 


tite contribution de la raie à 0,545 eV (Hig. 17 c). Les raies bande à 


jérature s’abaisse. 


nts donne une combinaison des raies à 0,61 eV et 0,68 eV, avec une 


nde ne se superposent pas, car leur largeur diminue lorsque la tem- 
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Résultats obtenus à 20° K et à 14° K. — La figure 18 donne la réparti- : 
tion de la lumière émise à 14° K. Dans le cas où le spécimen est refroidi 
par immersion dans H, liquide, on doit faire une correction importante } 
due aux bandes d'absorption de H, liquide (1), dans la région comprise ! 


T=140K 1= 0,4 A 


— Spécimen A1 


__-- Spécimen B1 


$ 06 07 eV 


entre 0,50 et 0,60 eV. On obtient | 

| + alors ù 

un bon accord avec les mesure 

por la région de 0,50 à 0,60 eV on note peu de différence pa 

Dee _ species obtenu à 6 3° K. On observe seulement un déplace 

Fe raies : les deux raies qui se situent vers 0,50 eV et 0,945 e\ 
9 se trouvent vers 0,51 eV et 0,555 eV à 14° K 
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# b) Pour une valeur donnée de l'intensité du courant, l'intensité de la 
raie à 0,68 eV augmente beaucoup. De plus, le maximum de la raie se 

déplace jusque vers 0,71 eV, si bien que la raie de recombinaison bande 
à bande, d’une intensité beaucoup plus faible, est complètement mas- 


10 
: T= 14 Kk Spécimen A! 
: on 
4 
É 
L 
5 


63°k 


055 070 she 


Homo Répartition spectrale de la lumière de recombinaison 
entre 63° K et 14° K. 


a raie à 0,71 eV que l’on observe à 20° K 
binaison bande à bande : la largeur de 


est très supérieure à la largeur de la 
us avons obtenue avec le 


- quée. Il n’est pas douteux quel 
et à 140K n’est pas due à la recom 
cette raie, 0,04 eV à mi-hauteur, 
raie de recombinaison bande à bande que no 


Le 


a 
Ci 


de 00549 Ferre ue ARR ROSES 
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spécimen B1 qui contient peu de dislocations. La figure 18 donne égale: 
ment la raie bande à bande obtenue avec le spécimen Bt à 14° K. E 

forme de cette raie est en bon accord avec la forme que l’on peut cal: 
culer à partir des résultats de MacFarlane, McLean, Quarrington et 
Roberts (12) sur la limite d'absorption fondamentale dans le germa- 
nium. La figure 19 donne plusieurs répartitions spectrales obtenues 


Specimen A! 
LUE 
É pce à 
+ Raie D,/1eV 6 
- aie D910eV 
penie 1 À me 


PA 


3 
10 


> 
10 10” 1 LemA À 


Fig. 20. — Variation de l'intensité des raies à 0,71 eV et 0,51 ev 
. 5 = à 
ee ee de l'intensité du courant dans la jonction à 14° K «et 
200 K. 


d 


avec le spécimen Ar pour une mème valeur de l'intensité [ entre 14°%k 
et 63° K. Lorsque la température décroît, on voit nettement que l'inten- 
sité de la raie à 0,68 eV (à 63°K) croît beaucoup, pendant que Sox 
maximum se déplace jusque vers 0,71 eV, si bien que la raie de recom 
binaison bande à bande est complètement masquée dès 200 K Le 
figure 20 donne la variation en fonction de I de l'intensité de la F5 


va 
‘ 
Ce 
CD 
a | 
08 
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0,71 eV et de la raie à 0,510 eV à 14° K et à 20° K (la raie à 0,555 eV 
varie à peu près comme la raie à 0,510 eV). 

… Pour I supérieur à 20 mA, l'intensité de la raie à 0,71 eV est approxi- 
“mativement proportionnelle à I, alors que l'intensité de la raie à 0,51 eV 
“croit moins vite que I. Il se produit une saturation pour les forts. cou- 
rants, saturation qui est plus marquée à 14°K qu’à 200 K. Notons 
qu'à 200 K, l'intensité de la raie à 0,71 eV est telle que le rendement 


Specimen A1 
TE 200 


0,65 0,70 0,75 eV 


Fig. 21. — Variation de la forme de la raie à 0,711eV 
en fonction de l'intensité du courant dans la jonction. 


A.20° K (ou à 149 K), la raie à 0,71 eV se déplace vers les grandes 
énergies lorsque [ augmente. Nous avons essayé de préciser cette défor- 
“mation en formant une combinaison linéaire des émissions obtenues 
pour deux valeurs différentes de l'intensité I, de façon à annuler le 
signal vers 0,68 eV, point où la raie à 0,71 eV a une amplitude du tiers 
“de sa valeur maximum, alors que la raie de recombinaison bande à 
bande à une amplitude pratiquement nulle. On constate que le signal 
S'annule de 0,62 eV à 0,69 eV. L'enregistrement obtenu prend la forme 
d’une raie un peu plus large que la recombinaison bande à bande et 
_dont la position dépend des valeurs de l'intensité du courant. Cette 
rai 1 doute une cer 

D an on ne peut pas interpréter les rRoMeANGES # la 
| raie ào,71 eVen la décomposant en deux raies de forme fixe et dont 


taine part de recombinaison bande à 
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les intensités varient de façon différente en fonction de I. Ceci To 
de plus que la raie à 0,71 eV évolue en fonction de I de façon te - 
si l’on trace sur un même graphique la forme de cette raie pour deux 
valeurs de I à des échelles convenables, on peut faire coïncider les deux 
courbes du côté des faibles énergies (fig. 21). 


Résultats obtenus entre 90° K et 300°K. — Dans ce domaine de tempé= 
rature, nous avons étudié la variation des intensités des différentes raies 
de recombinaison. : 

Nous avons étudié, pour une valeur constante et assez faible de 
l'intensité I, la variation de l'intensité de la raie bande à bande en pre- 
nant une série de spectres pendant le réchauffement lent du spécimen: 


20 
Specimen A ; 
A 
10 T< 0,5A ed 
——-- Apres correction NS 
5 de reabsorption PA 
2 
1 
SE ee © 
100 200 300 K 
Fig. 22. — Variation de l'intensité de la raie de recombinaison 


bande à bande en fonction de la température. 


Pendant le réchauffement de go° K à 300° K, le maximum de la raie | 
bande à bande (compte tenu de la réabsorption par 6 mm de germæ | 
nium se déplace de 1,75 y à 1,9 w dans une zone où existe une bandé 
d'absorption atmosphérique. Nous avons éliminé l'effet de cette bande 
d'absorption en enfermant le spectromètre et la base du cryostat dans 
une enveloppe de matière plastique mince remplie d'azote sec prove= 
nant d’un dewar d’azote liquide. Les fuites thermiques naturelles dt 
dewar métallique de 15 litres contenant l'azote liquide produisaient un 
débit d'azote sec suffisant pour maintenir l'enveloppe en surpression: 
Une purge de quelques jours était nécessaire pour que l'effet de la 
bande d'absorption atmosphérique disparaisse. La figure 22 donne la 
varialion de l'intensité de la raie bande à bande entre 9° K et 3000 K 


Nous avons vu que, pour une densité de courant I, constante, l’inten- 


Ÿ 

ê 

+ 
rw À 
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ité de la raie bande à bande est proportionnelle à D-1/? AB**, De 90° K 
> 300° K, l'intensité de la raie bande à bande (corrigée pour tenir 
ompte de la réabsorption) est multipliée par 12, pendant que D-'# croît 
in peu (d’un facteur 2) et que À croît aussi légèrement (d’un facteur 1,8) 
)n en déduit que B décroît, d'un facteur 3 environ. rs 

Nous avons étudié la variation de l'intensité totale due à la recombi- 


a Ke Specimen A1 
10 mA 
“ +60 m À 
x 700 m Â 
1- 
011 


É Ras ” 
; EE a uR = T NF ap er. n 


| TE TRS ER PR RE 2 
+ 


À 
à Fig. 23. — Variation de l'intensité de la raie à 0,50 eV 
en fonction de la température. 


ecombinants pour différentes valeurs de l’inten- 
hauffement lent entre 90° K et 200° K, 
Nous avons effectué ces mesures, soit en prenant toute une série de 
répartitions spectrales, soit en interposant entre le spécimen et la cel- 
lule au sulfure de plomb une lame à faces parallèles de germanium de 
type 7 de 5 mm d'épaisseur à température ambiante. Une telle lame est 
transparente pour la lumière de recombinaison par centres el très absor- 
bante pour la lumière de recombinaison bande à bande dans du germa- 


RE: 

maison par centres r 
> - Fe ” 
sité I dans le spécimen en réc 


PORTER T SVT 
v 
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$ inféri | °K i à cause du déplacé 
nium à une température inférieure à 200° K, ceci à caus , plac 
ment de la limite d'absorption fondamentale vers les faibles énergi 
lorsque la température augmente (fig. 2). Le rendement radiatif « q 
l’on obtient peut se mettre sous la forme : 
A ER D To 
n — Pre 
1 + a exp TT 


To À . I : —- . ] 
1 = — _ r trois valeur 
La figure 23 donne log É 1) en fonction de 7 pou 


de IL. On obtient des droites, mais les quantités a et W dépendent dell 
W —0,1/, eV pour les faibles valeurs de I (ro mA). 


CHAPITRE III 


Pour rendre compte des faits observés, nous avons eu recours | 
divers modèles, que nous avons dû améliorer à mesure que nous obté 
nions des résultats expérimentaux plus complets et dans un domain 
de température plus étendu. Nous allons considérer successivement ce 
divers modèles, en partant des plus simples. 


Modèle à un type de centre. — Pour expliquer les résultats obtenu 
entre 90° K et 30o° K, en considérant la raie de recombinaison pai 
centres recombinants comme une raie unique, nous avons suppos 
que le spécimen contenait un type de centre, l’électron lié au cent 
ayant un niveau E, situé soit à 0,50 eV au-dessous du bas del 
bande de conduction, soit à 0,50 eV au-dessus du haut de la banded 
valence. Si n désigne le rendement radiatif de la transition observé: 


on peut mettre sous la forme ren , où C, est une probabilité“ 
capture radiative, qui dépend peu de la température et C une prob 
bilité de capture avec émission de phonons (L'autre transition, qui m 
en jeu une énergie de o,21 eV n’a pas été observée. Cependant le disp 
sitif utilisé avait une sensibilité suffisante pour la détecter, en adm 
tant qu'elle ait un rendement radiatif du même ordre de grandeur qf 


_ la transition à 0,50 eV). La valeur expérimentale de n obtenue ent 


90° K ‘et 200° K ::n— — … nous conduit à admettre pour € 
I + a exp 3 

KT S 

à 

E 


. une expression de la forme: b + a exp . Cette expression nous su 

gère un rapprochement avec la luminescence de certains solides, t 
KCI (T1) (9). On rend compte de la largeur de la raie de luminescen 
de KCI (T1) et de la variation de l'intensité de la raie en fonction de 


température en utilisant un diagramme où l’on porte l'énergie toti 
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le l’élecitron lié au centre et du réseau) dans l’état de base et dans 
état excité en fonction des « coordonnées de configuration », qui sont 
es combinaisons linéaires des coordonnées des noyaux. Deux états de 
ième énergie E, dy et D, (o désigne l'état de base, 1 l’état excité, 
êt 7» le nombre de phonons dans les états o et 1) ne sont pas rigou- 
eusement orthogonaux, si bien qu'il existe une certaine probabilité 
le passer de l'état P,, à l’état D, sans émission de photon. On peut 
hontrer que cette probabilité devient très grande si l'énergie de 
état D,» correspond à un point de croisement des deux courbes de 
onfiguration. Si on suppose la probabilité de transition au point de 
roisement très grande par rapport à la probabilité de transition pour 
ine autre valeur de E, on trouvera pour un électron dans l’état excité 
ine probabilité de transition avec émission de phonons de la forme 
1 exp , W étant la différence entre l'énergie au point de croisement 
st le minimum d'énergie de l’état excité. 

» Le diagramme de l'énergie en fonction des coordonnées de configu- 
Fation peut rendre des services dans le cas de centres relativement sim- 
bles. Le calcul théorique des courbes de configuration n’a pu être effec- 
fué que pour KCI (T1) par F. E. Williams. Il serait très hasardeux de 
enter d'appliquer une méthode analogue à un défaut aussi complexe 
qu’une dislocation. 

à En fait, le modèle utilisant un seul type de centre avec un rendement 
radiatif ne dépendant que de la température ne convient pas, pour les 
r isons suivantes : 

* A la variation du rendement radiatif n entre gu° K et 200° K doit 
orrespondre une augmentation importante de la probabilité de capture 
otale C, + C (Si l’on suppose pour fixer les idées que le niveau d’éner- 
ie du centre se trouve à 0,50 eV au-dessus du haut de la bande de 
Valence, C, + Ch représente alors la probabilité de capture C, d'un 
trou libre par un centre occupé). On a en effet : 


Too __ Cr Cp200 _ Cp200 
Tisoo 2 - Gp 90 Cr Cp 9v 


70. 


© r, la mesure de la variation de l'intensité de la raie bande à bande 
entre 90° K et 200° K, pour une intensité de courant de 0,5 A, qui cor- 
respond à une densité de porteurs InJectés à de l’ordre de 10!” par cen- 
mètre cube, a montré que le coefficient B décroit lorsque T augmente 
Bô représente la vitesse de recombinaison par centres). + 

» Dans le domaine de température considéré, les quantités 74 et pi 
{densités d'électrons et de trous libres dans le germanium à l'équilibre 
lorsque le niveau de Fermi est sur le centre recombinant) sont infé- 


rieures à 10!°, de sorte que la formule de Shockley-Read se réduit à : 


“3 DT 
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Si C, croît beaucoup, B devrait augmenter lorsque T augmente, € 
qui est en contradiction avec le résultat expérimental. 

D'autre part, la figure 23 montre que n ne dépend pas que de la ter | 
pérature. Le tableau I donne en fonction de l'intensité du courant} 
dans le spécimen les valeurs expérimentales de a et W. 


Tagreau Î 
a 
eV | « . . 

LE | Wen | (unité arbitraire) al 

| | 

| 
10 | 0,14 | I 10 
60 0,123 1/8,5 | 7,1 
700 0,108 1/66 10,6 


La structure de la raie due aux centres recombinants que nous avor 
exposée au chapitre Il montre aussi qu’un modèle à un type de centil 
où l’électron lié au centre peut occuper un seul niveau d'énergie e* 
insuffisant. 

Ea particulier, la séparation des raies à 0,50 eV et 0,545 eV qui son 
les seules qui apparaissent à une température supérieure à go° K, nou 
a conduit à envisager un modèle à deux types de centres avec des rer 
dements radiatifs ne dépendant que de la température. Ce modèle per 
mettrait d'expliquer la variation des quantités expérimentales a et M 
car on dispose alors de quatre paramètres : a, W;, a, Wà. En effe! 
pour I petit, la raie à 0,50 eV prédomine et les valeurs expérimentale 
sont voisines de a, et W;. Pour I assez grand, la raie à 0,545 intervier 
aussi et les quantités a et W mesurées sont des moyennes sur &, 
et W,, W:. Mais, comme le précédent, ce modèle conduit à une for! 
augmentation de la section de capture totale des trous par un cent: 
occupé lorsque T croît (si l’on suppose les niveaux d'énergie à 0,50 
et 0,545 eV au-dessus du haut de la bande de valence), d’où, pour un 
densité de porteurs injectés assez grande, une augmentation du coeff 
cient B, lorsque T augmente. 

_ La nécessité de trouver un modèle donnant le bon sens de variatic 
pour B, et la mise en évidence de nouvelles raies à température ph 
basse nous conduisent à mettre l’accent sur la compétition entre dive 
niveaux, plutôt que sur la compétition entre processus radiatif et nc 
radiatif sur un même niveau. Les résultats du chapitre II montre: 
que l'apparition de raies dont les maxima se situent à des énergies 
plus en plus grandes est favorisée à la fois par un abaissement de 

température et par une augmentation de la densité des porteurs inJe 
tés ; or ces deux circonstances produisent, dans un spécimen de types 
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ne élévation du niveau de Fermi, ou du quasi-niveau de Fermi pour 
s électrons. 

Ceci nous conduit à rappeler le rôle de la position du niveau de Fermi 
ar rapport au niveau d'énergie du centre recombinant. La formule 
e Shockley-Read (18) s'écrit, dans le cas de germanium de type 7 
Yec un centre ayant un niveau d'énergie plus près de la bande de conduc-. 
on que de la bande de valence : 


8(Ô + no) 


Dr 


, 


(tn + Tp)Ô + Tino + ru) 


nyn, 


AN ET Na ZE SAUT 


S 


Fig. 24. — Vitesse de recombinaison due à un centre recombinant en f 
* . sr EM = . £ = 5? . 
… tion de la densité de porteurs injectés, pour différents niveaux d'énergie 


» du centre recombinant. 


OLA ACL Die 


0 [ls 


onc- 


; 

à ; 

. PR ot 

4 ; s N;Cn s NC 

Nous avons tracé sur la figure 24 la vitesse de recombinaison U en fonc- 
ion de à pour diverses valeurs de n1, No, 7 et 7 restant constants. On 
oit que, pour Ô donné, U dépend fortement de Ja valeur de n; par rap- 
port à 70 ou, ce qui est équivalent, de la position du niveau de Fermi 

par rapport au niveau d'énergie du centre recombinant E,. En parti- 

culier, si l’on suppose que Tu, 7» et k, varient peu avec la température, 

Ja vitesse de recombinaison U pour une valeur donnée de à dépendra 


eaucoup de T par l'intermédiaire de : 


OVE Er— Ec 
hi = A, PP Eexp ET» 
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A,T*? représente le nombre effectif de places dans la bande de condu 
tion par centimètre cube, E, l’énergie au bas de la bande de condu 
tion. 

Lorsque T est assez petit, 2, est peut devant n;. Le centre recom 
nant est actif et la vitesse U ne dépend plus de T. Lorsque T croi 
n, devient supérieur à n4 et U décroit. Le centre devient peu actil 
Lorsque T est assez grand pour que n:; soit supérieur à ñ,, 1l existe ton 
un domaine de valeurs pour à : 


ñ 62 
Tpru EP re . 0 
(ro RS =) où l’on a approximativement U— mers 


A 630 K, nous avons effectivement trouvé que la raie à 0,68 eV était du 
à un processus proportionnel à à?. “: 

Ces remarques peuvent nous conduire à une interprétation des far! 
observés si l’on suppose l’existence d’un niveau E, assez profond, c’ess 
à-dire pour lequel n; << n dans le domaine de température considéri 
alors que les raies observées seraient dues à des niveaux E,, E; plu 
proches de la bande de conduction et qui deviendraient actifs à dd 
températures de plus en plus basses. l 

Dans les modèles qui suivent, et contrairement aux modèles préc: 
dents, nous négligerons les variations des probabilités de capture“ 
fonction de la température. 


Modèle utilisant la compétition de plusieurs niveaux avec un niveau pr 
fond. — L'existence d'un niveau profond assez voisin du milieu de 
bande interdite et responsable de la recombinaison par les dislocation 
à température ordinaire est confirmée par les mesures de durée de 
des porteurs minoritaires en fonction de la densité de dislocations etc 
la résistivité du germanium considéré. G. K. Wertheim et G. L. Pea 
son (22) indiquent que du germanium de résistivité 4 Q X em est cons 
déré comme du germanium de faible résistivité, ce qui signifie que d& 
un tel spécimen, le niveau de Fermi à 30,2K se trouve au-dessus“d 
niveau d'énergie responsable de la recombinaison. Ceci indique que 
niveau se trouve à moins de 0,09 eV du milieu de la bande interdit 
alors que le niveau donnant la raie d'énergie la plus basse (0,50 eW 
95° K, soit environ 0,48 eV à 300 K si l’on tient compte du déplac 
ment de la raie en fonction de la température) doit se situer à 0,15€ 
du milieu de la bande interdite à 300 K. k 

Nous avons vérifié qu'à 300c K, l'intensité de la raie bande à ban 
varie proportionnellement à [? (pour I pas trop grand), ce qui indiqu 
que la recombinaison bande à bande est en compétition avec un auf 


processus proportionnel à à, que nous identifions avec la recombinaist 
par le niveau profond E,;. ù Fe | 


£ 
# 
4 
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; 


à. 


Nous sommes conduits au schéma suivant (fig. 25) : le niveau pro- 
md E, est seul actif à 300" K. Il donne lieu à une recombinaison non 
idiative. Il existe une série de niveaux E,, E3, .…. (EE < Es ..….) 
onnant lieu à des recombinaisons radiatives 


émission de lumière est associée à la capture Ë 

u trou libre, le rendement radiatif étant égal , E 
). Lorsque T décroit, le niveau de Fermi F É: 
ionte. Lorsque F atteint FE, ce niveau devient L 
tif et la raie correspondante apparaît. Il E; 


4 est de même pour E;. De plus ce schéma 

nne une valeur de B croissante lorsque T 

Et car on peut écrire B=B,+B:+B3+...; 

3, contribution du niveau #, apparaît dès que E A 

= E, et devient ensuite constant. ; 
Nous devons maintenant tenir comple du 
it que ces différents niveaux sont dus aux 
slocations en coin. La discussion qui termine 
Pchapitre premier a montré que dans le spé- 
. A, les dislocations en coin étaient responsables à la fois de la 


Fig.M25.0— "Centre 
recombinant avec 
deux états excités. 


ombinaison à 3000 K et de l'apparition des différentes raies à basse 
mpérature. 
On peut considérer qu'une dislocation en coin résulte de l’introduc- 
on dans le cristal d’un demi-plan d’atomes supplémentaires. Au bord 
de ce demi-plan, qui constitue la 
ligne de dislocation, se trouve un 
certain nombre de sites régulière- 
5 = ment espacés susceptibles de cap- 
ter un électron. On sait que les 
dislocations jouent le rôle d’accep- 
teurs. On peut identifier ces sites 
avec les points où existe une liai- 
son non saturée (16). 

Nous allons d'abord considérer 
Site 0 Site 1 Site 2 ces sites comme indépendants les 
26. — Divers états possibles uns des autres et admettre qu'ils 
d'un centre recombinant ayant peuvent exister sous (rois états 
un état excité. (fig. 26) : 
| _— état o : site non occupé; 

_ état 1 : site occupé par un électron de niveau d'énergie Ei ; 


_— état 2 : site occupé par un électron de niveau d'énergie E: > F1. 
Ce modèle simple, où l’on suppose le niveau de Fermi à 300° K com- 
ris entre E, et E>, va nous permettre de calculer le rapport des vitesses 
de recombinaison par les niveaux E; et E,. On ne peut pas appliquer 


Ci la formule de Shockley-Read. Cependant, le calcul qui suit utilise 
les méthodes analogues. 


pa 


M 
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N, désigne la densité totale de sites, g, r, s, les densités de sites dax 
les états o, 1, 2 dans le germanium hors d'équilibre et Go; ro, So M 
quantités analogues dans ts germanium en équilibre. 

On a la rélaüon 5 


q+r+s=N; = +0 +50. ( 


GC, et Cn, sont les probabilités pour qu'un site o capte un électron lb: 
pour donner respectivement un site r et 2. C,, et C,, sont les probabil 


tés de capture d'un trou libre respectivement par un site 1 et 2. Ca 
la probabilité de transition d’un site 2 en un site 1 (L'état 2 est un ét 
excité de l’état 1). 

Le principe du bilan détaillé appliqué au cas où le germanium est 
l'équilibre permet de calculer les probabilités des transitions inverses\ 
celles que nous avons considérées ci-dessus. Par exemple, si l’on désign 
par En Ne la probabilité d'émission d’un électron libre par un site 
l'équilibre entre la capture d'électrons libres par les sites o pour donn! 


un site 2 et l’émission d’électrons libres par les sites 2 donne la rell 
tion : 


C;,gono — En, NeSo. 
A l'équilibre, nous avons les relations suivantes : 


_— 


NAN exp = 
si la distribution des électrons libres n’est pas dégénérée : 


Re Le | 
do UE KT | 


en supposant les facteurs de dégénérescence des niveaux 1 et 2 égal 
| 
| 


\ 


A 
On en déduit : 


Es — Ee ne ». | 
TI Cy eXPp = C X_ - | 
2 2 2 Ne | 


à A TEA | 
On calculera de même BEN EpNor Ep Ny : | 


en Ne Can Ep No = Cp,Pi 
enNe— Cuñs ep No = CP? 


Enfin; C3. probabilité pour qu’un site 1 devienne un site 2, est reli. 
à C24 par la relation : 


Cioro = Ca1S0: | 
(ar & 


(LS 
D 
O1 
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a 


Cie = Cor 


A! 
2 


2 


Jans le germanium hors d'équilibre en régime permanent, on désigne 
jar U,, la différence entre le nombre d’électrons libres captés par les 
ites o pour donner les sites 1 et le nombre d'électrons libres émis par 
es sites 1. On a : 
7 - 
| U, —C,,qn FT: En Ner, 

: 

ee ; 

u, en utilisant la valeur de e, calculée ci-dessus : 

À à 

É ÙU,, —=G{(gn—rri). (4) 
D; représente le nombre d'électrons libres qui disparaissent par centi- 


hètre cube et par seconde par l'intermédiaire du niveau E;. On définit 
de façon analogue U,,, Ur, et U,, : 
ë 2 


F Us, = Cn,(gn TE Sn2) 
U,, = Ga(rg — qpi) (4 bis) 
L U», = C, (SP — 42) 


a vitesse de recombinaison U est égale, à la fois au nombre d'électrons 
ibres qui disparaissent par centimètre cube et par seconde, et au nom- 
% de trous libres qui disparaissent par centimètre cube et par seconde ; 
où : 


| U= Us, + Un, = Us, + Un, (5) 


Si l’on suppose les recombinaisons par l'intermédiaire de E, non radia- 
lives, et les recombinaisons par l’intermédiaire de E, radiatives avec un 
rendement unité, l'émission d’un photon ayant lieu lors de la capture 
du trou libre, le rendement radiatif global vaudra : 

” — UP 

ne Up, + Ur,” 

POur calculer r, il faut calculer g, r,s. On dispose déjà des relations (5) 


et (5) (dans laquelle on a substitué les expressions (4)). On peut écrire 
de plus que la densité des sites 1 est constanfe : 


Ur, + Gus — U,, + Carr 


U, + Cus =U,, + Cure | (6) 


Le premier membre représente les créations de sites 1 et le second 
membre les disparitions de sites 1. 


Annales de Physique, 1959. 79 
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Les relations (3) (5) et (6) constituent un système linéaire en qg,r,S 


La résolution de ce système conduit au résultat suivant pour U,.,/UA 


ni < = | à AC 
Up, Cr [Cu(Cn, + Cns) + Cn,Cn,ne] + C,Cr,P 


HG? Cu(Cn, Ca, ) + Cn,Cnsne + C',Cr,p 


ee eme Ur, nm Cp 
— Si p est peut : D re 


S L : So LIEN , je 
Dans ce cas, le rapport - est égal à sa valeur =; à l'équilibre, et I 


vitesse de recombinaison est limitée par la capture des trous. 


= € a: Se 
— Si p est très grand : =“ — — 
l GC} Up, Cn, 
> Les transitions entre sites 1 et 2 ne jouent plus aucun rôle (Ua, = pi 
: S . : î $ Ca, Cp, 
U;, = U,). Le rapport: devient égal à TES 
Up : . 
À une température donnée, y; dépend beaucoup du niveau d’inje 
Psy | 
tion p. Ceci peut expliquer la chute de l'émission pour les faibles valeurt 
C C 4 
ru CP k RAR ANS LES | 
de [ (fig. 8). En effet, Se peut être très inférieur à RU © le rap 


E —E = Re nt 
port £ exp eus peut être très petit. À 95° K, pour E>—E,—o,06 eVi 


U | 
mu . P 2 : É 
ns Vaut 107$, D'autre part, _ atteint pratiquement sa valeur maximuni 
D | 
dès que : 
— Ca(Cn, + Cn,) Cn, "+ | 
D it. L 
f Cn,Cr, < Cp, ; 


Lorsque T décroît, n, décroît, et si on suppose les diverses probabilité} 
de capture constantes, la chute de l’émission apparaîtra pour des valeuri 
plus basses de l'intensité du courant. C’est bien ce que l'on obserw! 
pour la raie à 0,51 eV en comparant les figures 8 (77° K) et 20 (20% 
eti14°K). 41 
Si on se place à une température telle que n4 no ne (E LF< Es 

Ü Ca 

on pourra trouver une zone de valeurs de p, telle que, dans L= , le ter 
P, | 

prépondérant soit, au numérateur le terme en p et au dénominateurl 


un rôle prépondérant et se comporte comme un centre du type de Shockle: 


% Read ; donc U,, est proportionnel à p, et U,, à p°. # 
Vo ; Nous avons effectivement trouvé que la raie à 0,68 eV (à 63° K) éta. 
due à un processus en p?. Nous n'avons pas vérifié que les autres rat 
fre 7 pi 


LL. * ÉTUDE DE LA RECOMBINAISON DANS LE GERMANIUM 1227 


présentaient un comportement en bp? à une certaine température, car 
nous ne disposions pas de points fixes à la température voulue. 


= 4 : Le p : : 
… Examinons maintenant la variation de + en fonction de la tempéra- 


ture, dans un domaine où le niveau de Fermi passe d’une position où il 
est compris entre E, et E: à une position où il est au-dessus de Ez. 
Dans ce domaine, nr, > n, et on considère des valeurs de p supérieures 
à n5. On peut écrire : 


T 2 Z Ei — Es 

É Up, C, Cn,Cp,p 3 Cs(Cn, — Cn,) EXP — ET. 

et — = — 

À ÜU C TR 
3 # É Cn,Cp,p + Ca(Cn, + Cn,) + Cn,Cn,AcT#/? exp rs 
L 


es quantités C, , C,., CG, , C sont du même ordre de grandeur et CG, N, 
p q 1 2 P, P; 6 PA 


est voisin de l'inverse de la durée de vie des porteurs minoritaires à 
empérature ordinaire et à bas niveau d'injection, d’où : 


< | ee 
4 Cy,Ns rv 10* sect, 


“4 


EN, —N, x ; , Ny étant le nombre de dislocations par centimètre carré 


et / la distance entre deux sites. 
Ny—5.10*, prenons N,— 101? (/—5 A) d'où C,, = 107*. 


[1 


E : Perte 
Le terme en exp — au numérateur scra négligeable pour p > 10, 


, —E:— 0,06 eV et T < 300° K si C3 <Z 10 sec", c’est-à-dire si la 
lurée de vie de l’état excité E, est supérieur à 10—* sec. En supposant 
que cette condition est réalisée, le rendement devient : 


Cn,Cn, 


1 Co1(Cn, + Cn,) .. AcT$/2 De 
Cn,Cp, + Cn,Cps + CUS P EXP — LT 


jette expression de n qui dépend de T et p permet de rendre compte des 
résultats expérimentaux. On peut identifier cette expression à l’expres- 


ion empirique — © qui représente bien les résultats expérimen- 
1 + a exp TT 
aux en. prenant W —=E, — FE; : 
# CneCr, 
LE Coi( Cn, “= Cn,) ; 
Cn,Cps + C,Cn, + PANES  L 
Ca CR ASE 
4 — p(Cn,Cr, <£ Cn,Cpe) 7 Cs1(Cn, 4 Cn) 


La condition imposée à C2, montre que le terme en p au dénominateur 
e a est prépondérant dès que p >> 10*°, ce qui correspond à 1> 20 mA. 


1 
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Donc, pour >> 20 mA, la quantité ap (ou al) est sensiblement cons 
tante. Cette relation est approximativement vérifiée (voir le tableau LE, , 
page 1220). FER 4 

En considérant un modèle analogue avec trois niveaux EF << Er EP! 
les raies à 0,50 eV et 0,545 eV étant attribuées aux captures des trous 
par E» et E:, on pourrait de plus expliquer la variation de la quantité£ 
expérimentale W en fonction de p. . 104 

W —0,1/ eV est la valeur obtenue pour I petit, lorsque la raie à} 
0,50 eV prédomine nettement. Cette valeur est obtenue entre 100° et; 
200° K et elle correspond à la raie à 0,50 eV (à 95° K) qui doit avoir son! 
maximum vers 0,49 eV à 15o° K, alors que la largeur de la bande inter- 
dite est de 0,715 eV. On a donc : E—E;—o0,225 eV. Cette valeur est; 
assez différente-de o,14eV. La différence, 0,085 eV ne peut pas être 
expliquée par l'émission simultanée d’un photon et d’un phonon lors 
de la capture d’un trou libre, car cette différence est trop grande: 

Si on suppose de plus que le rendement raliatif de la capture 
d’un trou libre par un site 2 a une valeur ">: qui dépend de la tem 
pérature, le rendement expérimental n est le produit de 2 par 

Up, 

Ceci nous conduit, pour T assez grand, à admettre que "2 est proport 
0,08 
KT 
les exemples analogues en luminescence donnent un rendement radia+ 
tif qui décroît lorsque T croît. 

Cette difficulté nous conduit à envisager un mécanisme de recombi 
naison un peu différent. | 


“ : 5 à ; . 
tionnel à exp——"", donc croissant avec la température, alors que tous 


Modèle utilisant un état excité du site non chargé. — Le mécanisme envi 
sagé est le suivant : (fig. 27) un site (o) vide capte un électron libre 
pour donner un site ({)—, l’électron lié au centre ()— ayant un niveaul 
d'énergie E7 (= 1, 2, ...). Le site (:)- peut alors capter un trou librê/} 
l'énergie dissipée lors de cette capture étant (E* — E,), pour donner un 
site (1, 7)° non chargé (j—1,2,...). Le site (1, j)° revient ensuite à 
l’état de base (0) par émission d’un photon d'énergie (E7 —E*). 1 

Nous avons effectué le calcul de la vitesse de recombinaison par sal 
centre de ce type, en supposant une seule valeur de et J (égale à x). 


Remarque. — On peut considérer le site (1)}- comme un site occup 
par deux électrons ayant les niveaux d'énergie E-et Et. On envisag 
seulement la capture d’un trou libre par le niveau E* ; on peut justifie 


cette hypothèse à l’aide d’une règle de sélection sur le vecteur d'onde K 
Dans le germanium, la transformée de Fourier de la fonction d’ond 


’ Ca cl ., 7 ES L 
d’un trou libre n’a de valeur appréciable que pour K voisin de zér 
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(centre de la zone de Brillouin), alors que la transformée de Fourier de 


la fonction d'onde de l’électron libre n’a de valeur appréciable que 


# loin, alors que la transfor 


K voisin de K,, (limite de la zone de Brillouin dans la direc- 
). La transformée de Fourier de la fonction d’onde de l’élec- 
E* voisin de la bande de valence aura son maximum 


pour 
Hon, ?, I, I 
tron au niveau 
A > . . 

à K—o et sera minimum ou nulle sur les bords de la zone de Bril- 
mée de Fourier de la fonction d'onde corres- 


pondant au niveau Ey voisin de la bande de conduction sera maximum 


44 Ex Se ue = : 
‘pour K —K,, et minimum ou nulle à K—0. Ceci montre que la proba- 


à 


De RNONAOIPN PORT ee 


ns ent 2 à N'a Ch d'abi perte à bat 2) Cia EST Lee PS 


un site (o)et d'un trou libre par un site 


bilité de capture d’un trou par le niveau E+ peut être très supérieure à 
la probabilité de capture d’un trou par le niveau E,-. Dans Île calcul qui 


se 

[ 
Fig. 27. 
Centre recombinant avee un état excité neutre 
et transition vers l'état de base. 
OR De 

E J 

V 


e nulle cette dernière probabilité de capture. 
un site (1,1)° comme occupé par un électron 
place libre en E*, la probabilité de capture 
iveau Ef est considérée comme nulle, alors 
eaux E- et Ej peut être assez 


suit, on considérera comm 
De même, si on considère 
au niveau E; et avec une 
d’un électron libre par le n 
que la probabilité de transition entre niv 


grande. 
On désigne par g, 7, 8 les densités de sites (0), (1) 


germanium hors d'équilibre, et par go: ro, So les qua 
dans le germanium à l'équilibre. On a : 


gqg+r+s=qgotrots— 


— et (1,1)° dans le 
ntütés analogues 


N,, (7) 


N, étant la densité totale des sites. ! 

C, et C, désignent les probabilités de capture d’un électron libre par 

(nr et Cu la probabilité pour 

1 )° retombe à l’état de base (0). 

du bilan détaillé, appliqué au cas où le germanium est à 

de C, la probabilité e, Ne pour 
On a alurs la relation : 


qu'un site (1. 

Le principe 
l'équilibre, permet de calculer à partir 
qu'un site (1)= émette un électron libre. 


Cngono = enN To: 


E à 
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Or, à l'équilibre, on a les relations suivantes : 


ro ex F — E; LES no 
LC HEE P kT ni 
0 EŸ =: Po 
ER AT M 
So Mie Er NoPo J 
do kT ni PT 


On a supposé les distributions des électrons libres et des trous libres 
non dégénérées. ny désigne la densité d'électrons libres dans du gers 
2 : Verde D À 
manium à l’équilibre si le niveau de Fermi est en E; et pf la densité 
. de trous libres dans du germanium à l’équilibre où le niveau de Fermi 
est en E*. 
D'où: 
Ne Cri 
De même, on calculera : 
8 Ny = Cp} : 
L'équilibre entre les transitions entre sites (0) et (1,1)° donne la relas 
tion : 
Ci1S0 — 1190, 
ex, désignant la probabilité pour qu’un site (o) devienne un site (1,1)% 
d’où : 
Cit = a Le 


Dans le germanium hors d'équilibre en régime permanent, soit U, la 
différence entre le nombre d'électrons libres captés par centimètre cube” 


et par seconde par les sites (o) et le nombre d'électrons libres émis par 
& 


les sites (1). On a : : 


U, == C,nq TS CNT 
où : 


Ur=C,(ng — n7r) (8) 


U, représente le nombre d'électrons libres 
mètre cube et par seconde. 


On définit de façon analogue U, qui vaut : 


qui disparaissent par centi= 


U, = C,(pr — pts). ; (8 bis) 


Soit U, la différence entre nombres de photons d'énergie (E Et) 
émis et absorbés par centimètre cube et par seconde : 


Ë 
Ü, = Cus — eq : 


où : 


Ü, = Cii(s— ag) (8 ter) 
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E- ; 2 

On a évidemment en règime permanent : 

| WU = U,. —=Ù, (9) 
» U désignant la vitesse de recombinaison. 


= Les relations (7)et (9) (dans lesquelles on a substitué les relations (8)) 


» constituent un système linéaire en qg,r,Ss. 
- La résolution de ce système permet de calculer U. Le résultat est le 


L suivant, en posant : 


— 


£ 2e 5 Ê 5 SA PORT < 1 I 

É. n = + P= Po + RC BEC HI CE 

1 N(8 + no + Po 

g. ab f ont +a)+eu(rotpotrit)18+ (1 +ax+ 2e ]Cenpe+epnit +-sur pi) 

k | 

7 Dans lé cas d’un spécimen de type n (Po négligeable) et pour 

É (Er — Ef) — 0,50 eV (d’où «< 1077), on obtient : 

4 Les NS En) : 4 
4 œuë? + | tp + tn + tui(no + pi) (no nr )(sv + cup) 


vec celle de Shockley-Read (pour un spéci- 


A Comparons cette formule a 
d'énergie du centre étant plus près de la 


- men de type n, le niveau 
4 bande de conduction) : 

3 Ü N,Ô(8 + n0) 
1 “7 (ep + tn)ô + Tp(no + m) S 


Il apparaît au dénominateur un terme en 5? ; donc, pour à assez grand, 
U devient constant et égal à N,/511. Tous les sites sont alors dans 
l’état (1,1)° et la vitesse de recombinaison est limitée par la durée de 
vie 71, de l'état excité (1,1)°. 

Si %,, — 0, on retrouve la 
remplacé par 7 - 

; L'influence du terme en ÿ? se 
> paleurs de à utilisées (ô < 10 
TA 10—10 sec. 

Dans le cas où 711 
son U pour une valeur 

_par l'intermédiaire de ny ( 
dants de la température)- 

Or 


formule de Shockley-Read, mais A1 a été 


ra toujours faible dans le domaine des 
18) Si Ty LC TP Ce qui conduit à 


est suffisamment petit, la vitesse de recombinai- 
donnée de à dépendra de la température surtout 
On suppose que fn» Tr et x, sont indépen- 


ne Er Ée 
RSA exp 7 


alors que : 
Ey — Éc 


3/2 
n, = ATYEexp— ET 
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Le nouveau mécanisme de recombinaison nous permet d'expliquer! 
la valeur W — 0,14 eV trouvée expérimentalement en prenant 
T si 111 ô = à 
É —E;— 0,14 eV (alors que E. — Er — 0,23 eV si on utilise le méca 
1 F Tue = o 
nisme de Shockley-Read). Dans le cas de la raie à 0,50eVàaT —go°K;, 
le niveau Ef serait tel que : 


Et — Ey—0,73 —0,14 — 0,50=— 0,09 eV. 


Finalement, on peut utiliser à la fois des états excités du centre neutre? 
et chargé. On considère une série de niveaux E7 et E avec la condi- 
tion : 

SEE Z et EE Er. 


Nous n'avons pas effectué le calcul de la vitesse de recombinaison dans ! 
ce cas. Ce calcul ne présente pas de difficulté théorique, mais conduit à, 
la résolution d’un système linéaire avec beaucoup d’inconnues et des} 
coefficients dépendant de nombreux paramètres. 

Cependant le calcul que nous avons effectué dans deux cas simples 
montre que : 


— l’utilisation d'états excités du site chargé (sites (1) pour 1 > 1} 
permet d'expliquer l'apparition des différentes raies lorsque la tempés 
rature décroît ; 

— l’utilisation d'états excités du site non chargé, les sites z, 7)°, per= 
met de trouver la bonne valeur de l'énergie W. 


Mais les probabilités de transition entre ces divers états doivent satis= 
faire à certaines conditions : 


a) les probabilités de transition entre les états excités (7, y)° et l’état 
de base (0) doivent être assez grandes, supérieures à 10!° sec! (pour 
expliquer l’absence de saturation) ; 

b) les probabilités de transition entre les états excités (7) doivent être 
assez faibles, inférieures à 10% sec! (pour expliquer les variations du 
rapport des intensités des raies en fonction de la température). 


Il n’est pas impossible que ces deux groupes de conditions .soient: 
satisfaits. En effet, les probabilités de transition contiennent le fac* 
teur vw, Av étant l'énergie mise en jeu dans la transition. Dans a) hvest 
supérieur à 6,50 eV alors que dans b) Lvest nettement plus faible, infé= 
rieur à 0,10 eV. De plus, certaines règles de sélection peuvent interve- 
nir. + 

La figure 28 donne la position des divers niveaux Ejet E+ que nous 
proposons pour rendre compte de la position des diverses raies obser= 
vées à 14° K. Nous choisissons cette température car les raies sont alors 
plus fines et mieux séparées. Le niveau profond E, responsable de la 
recombinaison à température ordinaire n’est pas représenté. Il donne 
lieu à une recombinaison non radiative et notre méthode basée sur 


\ 


« j 
d - 
Ru - … 
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» 


observation de la lumière émise ne permet pas de le déterminer. Ilest 


es 


- possible que le mécanisme de la recombinaison par ce niveau soit celui 
de Shockley-Read, car dans le cas d’un niveau profond, la transformée 
- de Fourier de la fonction d'onde correspondante peut avoir une ampli- 
3 
pe eV 
: 
E.- E 
E + 
4: ES 63 
# ae 100 
ARE 
200 
9 300 
Position du niveau 
de Fermi aux températures 
indiquées 
E2 
PARU EL 2) 
3 
Ev 
0 
Fig. 28. — Niveaux d'énergie introduits dans le germanium 
par les dislocations en coin. 
Tageau Il 
t 
a “a 15 ET — Eve 
E; Ec Le: E; eV E; | sj ve 
Er: 0,140 EŸ | 0,090 Ë 
0,05 2 
ee 27 das 
E; 0,095 Ey o 
= 0,050 
ES : 
Eryket EŸ désignent deux séries de niveaux situés respecti- 
vement entre (Er — 0,05) et Ee et (Es + 0,05) et Eu: 


——— 


PONT 
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A EPP rpage ? 
tude appréciable à la foisàaK—0oetK—K, ; il en résulte pour un tel 
niveau la possibilité de capter à la fois les électrons et les trous libres 
Le tableau II donne les valeurs de ET et E} proposées. TER TER 
Les diverses raies observées sont.attribuées aux transitions indiquées 
dans le tableau III. 


Tagzeau III 


| Raïe eV | Transition 
0,510 | (2,2)° — (0) 
0,555 (3:21° + (o) 
\ (4:2)° > (o) 
0,61 (2,3)° — (o) 
| (3:3)° + (0) : 
| Où TE (4,3)° (0) Fi 


La série des niveaux E,; et E} permet de rendre compte de l’appari-: 
tion de la raie large et très intense que l’on observe dès 20° K à 0,71 eV! 
(fig. 18). Quand la densité de courant augmente, des niveaux plus? 
proches de E, et E, interviennent, de sorte que la raie à 0,71 eV se! 
déplace vers les grandes énergies, etque, par suite de la compétition!) 
entre les niveaux, les raies d'énergie plus faible présentent une certaine! 
saturation (fig. 20). | 

La raie à 0,61 eV, due à plusieurs transitions est effectivement large; 
et à 14°K, par suite de l'élargissement des niveaux E£et E*, cette raïek 
n’est pas séparée de la raie à 0,71 eV. On observe une répartition spet- 
trale continue de 0,59 à 0,74 eV (fig. 18). 1 

La figure 28 donne aussi la position du niveau de Fermi ae 
spécimen Ar à différentes températures (en fait, la largeur de la bande 
interdite varie avec la température, et on a porté la distance du niveaui 
de Fermi au bas de la bande de conduction). On peut ainsi vérifier une: 
bonne corrélation entre l'apparition des différentes raies lorsque 
T décroît et la position du niveau de Fermi par rapport aux 
niveaux E:-. 


Niveaux d'énergie introduits par les dislocations en coin dans le germa- 
nium. — Les résultats précédents montrent que le modèle simple di 
dislocation, avec un seul niveau d'énergie situé un peu au-dessus dt 
milieu de la bande interdite, généralement utilisé (16) (17), est insuf 

r 


fisant. 
4 
x 


, 


0 
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Avec le modèle que nous avons proposé, les dislocations jouent encore 
le rôle d’accepteurs, puisqu’un site peut capter un trou libre seulement 
après la capture d’un électron libre. 

Dans notre modèle, nous avons considéré les différents sites comme 
indépendants. En réalité, ils sont répartis régulièrement sur les lignes 
de dislocation. Il doit exister un couplage entre sites, et il est possible 
que l’origine des nombreux niveaux mis en évidence réside précisément 
dans ce couplage. 

… On peut envisager le problème d’un point de vue collectif : il existe 
“autour de la ligne de dislocation une zone fortement déformée. Si Oz 
est suivant la ligne de dislocation, Ox perpendiculaire au demi-plan 


L\2 nr, 4h 
ma 
< 


FAX PP TAN 


Dilatation Compression 
2 Fig. 29. — Variation de la largeur de bande interdite 
7. de part et d'autre d’une dislocation en coin. 


MAMLI 
k 


LU 


d’atomes excédentaires et Oy perpendiculaire à Ox et Os, le demi-plan 
- d’atomes excédentaires correspondant à y => 0, on observe une compres- 
- sion dans la région y>>0 et une dilatation dans la région y<<o. Or, 
une compression produit dans le germanium une augmentation de la 
- largeur de la bande interdite, et une dilatation, une diminution de la 
- largeur de la bande interdite (2). En fait, les déformations autour d’une 
- dislocation en coin ne sont pas des compressions hydrostatiques pures, 
* mais on considère que l'effet du terme de compression hydrostatique est 
É prépondérant, ceci en relation avec le fait que les phonons longitudi- 
» naux acoustiques, qui seuls produisent des compressions hydrostatiques, 
- sont les phonons les plus fortement couplés avec les électrons. On 
aboutit alors à une variation des bandes d'énergie suivant Oy ayant 
l'allure donnée par la figure 29 (10). L'application de la méthode du 
- potentiel de déformation des bandes d'énergie, de Shockley et Bardeen, 
> Ourrait alors conduire à la détermination d’un certain nombre d’états 
liés pour les électrons et les trous libres, ces niveaux pouvant être 
identifiés aux niveaux E; et E* que nous avons introduits pour rendre 


» compte des faits expérimentaux. 


LR En 


LAN 
v+ 


Vs AUS Lie tn 
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RÉSUMÉ 


Nous avons mis en évidence une émission infra-rouge produite par la 
recombinaison des porteurs en excès par l'intermédiaire des disloca4 
tions dans le germanium à basse température. À 77° K, nous avons 
vérifié que la variation des intensités des raies due à la recombinaiso 
bande à bande et à la recombinaison par les dislocations, en fonction de 
la densité de courant dans la jonction, s'explique par la compétitio 
entre les deux processus. 

Nous avons montré que l'émission due à la recombinaison par les 
dislocations est composée d’un certain nombre de raies, et nous avons 
mis au point une méthode de séparation basée sur le fait que les inten4 
sités de ces raies n’ont pas la même loi de variation en fonction de Î4 
densité de courant dans la jonction. À 14° K, nous avons isolé les raïes 
suivantes : 0,510 eV, 0,555 eV, 0,6r eV eto,7r eV. 

Nous proposons un modèle de dislocation avec un certain nombre dd 
niveaux d'énergie qui permettent de rendre compte de la position des 
différentes raies et de la variation de leurs intensités en fonction de a 
température et de la densité de courant. On est conduit à envisager url 
mécanisme de recombinaison différent de celui de Shockley-Read-Hall } 
Ces résultats font sentir la nécessité d’un calcul théorique des niveau} 
d'énergie introduits par les dislocations dans les semi-conducteurs. | 

Je tiens à remercier M. le Professeur Y. Rocard qui m'a permis 
d'effectuer ce travail au Laboratoire de Physique de l'École normal 
supérieure. J’exprime ici ma profonde reconnaissance à M. le Profes+ 
seur P. Aïgrain qui m'a constamment guidé au cours de mes 
recherches. 


Je remercie aussi mes camarades du groupe de Physique des solides 
du La boratoire de l’École normale supérieure. 
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ÉTUDE 
DE LA DÉTECTION PHOTOÉLECTRIQUE 


EN RÉGIME D’'IMPULSION. 
APPLICATION A LA SPECTROMÉTRIE 


Æ DE L'EFFET RAMAN 1 
L 

5 Par François VALENTIN 

#- 

L 

3 

L INTRODUCTION 

A £ 


Ce mémoire est une contribution à la détection des faibles flux lumi- 
meux que l’on rencontre dans l’analyse spectrale de certains rayonne- 
ments excités par une source auxiliaire comme la diffusion moléculaire 
pret Raman, effet Rayleigh) ou la luminescence. 
…_ Le succès de la détection photoélectrique est lié à l'importance du 
(lux lumineux et non à celle de l’éclairement. On montre facilement 
e l’ouverture numérique de l'objectif ne joue plus aucun rôle ; par 
contre une faible ouverture facilite la correction des aberrations géomé- 
briques et une grande focale simplifie la construction de la fente explo- 
ratrice. Pour un pouvoir de résolution fixé, la luminosité ne dépend 


bQ 


que de l'aire de la base du prisme, de la dispersion (par le rapport 7) 


êt de la hauteur angulaire de la fente d'entrée. 

… On sait construire aujourd’hui des réseaux taillés qui diffractent la 
plus grande partie de la lumière incidente dans une direction privilé- 
iée. Pour une même résolution et une même surface de l’élément dis- 
bersif, on calcule que, dans le visible, un réseau est 10 à 30 fois plus 
fümineux qu’un prisme (25). Du point de vue pratique, prisme et 
Téseau se règlent avec la même facilité; mais si l’on ajoute qu'avec les 
féseaux une commande géométrique simple permet d'obtenir une 
échelle de dispersion à volonté linéaire en longueur d'onde ou en nom-. 
bre d'ondes, il devient évident qu’un spectromètre moderne doit se 
contruire à partir d’un réseau. D’autres dispositifs sont encore plus 


4 (4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Bordeaux 
Pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue le 
18 avril 1958 devant la Commission d'examen. 
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lumineux (étalons de Fabry-Perot) (9) (12) mais leur trop grande dis= 
persion et leur réglage délicat les rendent plus complexes et moins 
adaptés aux faibles résolutions, suffisantes pour les études comme celle 
de l'effet Raman. ; 

Les perfectionnements apportés jusqu'ici à la construction des spec- 
tromètres Raman enregistreurs ont porté principalement sur l'irradias 
tion du milieu diffusant (10) (13) (36) (63), et sur l’augmentation de la 
sensibilité utile du détecteur (17) (34) (56). 

En ce qui concerne le système dispersif, on utilise maintenant des 
réseaux taillés de grande dimension, en montage Littrow (ou mieux 
Ebert-Fastie) (16) (19) (20). On augmente encore sensiblement le flux 
entrant dans l'appareil grâce au dispositif dit «image slicer » (5) (8) (54) 
qui permet de superposer sur toute la hauteur de la fente des tranches 
contiguës découpées dans le faisceau diffusé et d’utiliser ainsi une 
fente dont la hauteur atteint de 2 à 4 fois le diamètre du tube à 
liquide (61) (62). 

En ce qui concerne la sensibilité du détecteur, on est limité unique= 
ment par la fluctuation du courant d’obscurité des photomultiplica= | 
teurs (4o) (51) (56). Ce phénomène dépend à la fois de la valeur! 
moyenne du courant d’obscurité et de la bande passante de l’ensemble 
amplificateur-enregistreur. On peut obtenir des courants d’obscurité 
faibles en sélectionnant le multiplicateur et en le refroidissant dans la 
neige carbonique ou l’air liquide. >| 

On peut diminuer la fluctuation du courant d’obscurité en dimiouant 
la bande passante de l’amplificateur ; mais on est vite limité car dans! 
cette fluctuation la bande passante intervient par sa racine carrée et on 
est ainsi conduit à diviser la vitesse d'analyse par 100 quand on veut} 
gagner par exemple un facteur 10 sur le bruit de fond. Cette dernière | 
remarque incite donc à faire porter son effort sur la luminosité du sys | 
tème dispersif ; en effet, dans le cas d’un faible éclairement, où l’on | 
est par conséquent limité par le « bruit du détecteur », si on multiplie! 
par n la luminosité, on multiplie par »? la vitesse d'analyse. td 

Enfin la théorie de l'information nous indique que le signal n’est pas | 
utilisé au mieux puisqu'il n’accède au détecteur que pendant le temps. 
que dure le balayage d’un élément spectral. Il serait donc possible 
d'augmenter le rendement en utilisant une modulation de la lumièré 
par un procédé interférométrique, la totalité de la lumière à analyser. 
tombant alors à chaque instant sur le détecteur. Ce procédé nouvellez 
ment utilisé dans certaines techniques de l'infra-rouge (22) n’a pas 
encore, à notre connaissance, été introduit dans la technique de l'effet 
Raman : la théorie montre qu'on est alors limité par le « bruit de pho- 
tons » (59) et que le gain ne serait vraiment sensible que si, par un 

procédé de filtrage convenable, on pouvait éliminer la plus grande 


partie de la lumière provenant de la diffusion non changée de longueur 
d'onde. Ë u 


l 
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FER 
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Le choix de la source lumineuse est singulièrement limité dans 
l’é d , 5 LE à 4 A 
l'étude de l'effet Raman : la plupart des auteurs ont utilisé les brüleurs 
-à vapeur de mercure à basse pression. Pour les recherches physico- 
chimiques qui portent sur des liquides ou des solutions, la raie excita- 
-trice universellement adoptée est la raie indigo 4358 A : les raies. 
Raman correspondantes apparaissent alors dans l'intervalle spectral 

e e 

4 358 A-/ 916 À à peu près débarrassé de raies du mercure. 


Ce sont les mêmes ares que l’on retrouve dans les détecteurs photo- 
Lélectriques où seule leur puissance a été considérablement augmentée : 
“certains systèmes d'éclairage vendus dans le commerce consomment des 
puissances de plusieurs kilowatts (15) (23) (28). Outre l'inconvénient de 
- nécessiter des alimentations importantes, ils se prêtent mal, vu leurs 

dimensions et leur rayonnement infra-rouge, à l'analyse d'échantillons 
petits ou fusibles. 


C’est ce problème de la source que nous avons abordé d’une tout 
“autre manière. Avant d'exposer les résultats que nous avons obtenus, 
nous voulons rapidement rapporter ici la suite des considérations qui 
“nous ont amené à utiliser de brèves décharges dans la vapeur de mer- 
Cure. 

Si, derrière le photomultiplicateur, nous disposons un détecteur de: 
“crête à large constante de temps, nous obtiendrons à la sortie de ce 
“détecteur la même tension, que le multiplicateur reçoive un éclaire- 
‘ment constant ou non dans le temps ; il en résulte que contrairement à 
ce qui se passe dans l’enregistrement photographique, on peut, sans 
“affaiblir le signal, interrompre périodiquement l’éclairement. Par ana- 
logie avec la technique du radar, on peut imaginer un dispositif qui 
“dissiperait dans la source la même puissance moyenne, sous forme 
-d'éclairs brefs, d'autant plus lumineux que l’impulsion est plus courte. 
Il ne faut pas croire que l’on gagne dans le rapport des luminances 
binstantanées car en fait on est limité par le bruit de fond du multipli- 
cateur et il faut, pour conserver le bénéfice de la crête élevée du signal, 
Boot une bande passante d’autant plus large que le signal est 
bref : il en résulte une augmentation du bruit de fond et on montre 
- facilement que le gain est seulement égal à la racine carrée du rapport 
des luminances. Signalons en passant un nouvel avantage de cette 
* méthode : le signal de sortie est intense et l’amplificateur est très facile 
*à établir. Enfin la gêne qu’apporte en général la présence de ronflement, 
EE quand la fréquence de récurrence est précisément égale à 50 Hz, 
est ici absolument inexistante. 


1 Le gain qu'apporte cette nouvelle méthode est cependant limité d'uné 
»part par la gène croissante due au champ électromagnétique rayonné 
_ par le générateur, d'autre part par la dégradation progressive du spectre 
de la vapeur de mercure (élargissement des raies et importance relative 
du fond continu). Contrairement à ce qu’on pourrait attendre (2)(30), et 
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même pour des tensions aussi élevées que 100 kV (donc nettement plus 
élevées que celles que nous utilisons actuellement), les raies sont encorè 

. . , ; 
loin d’avoir la largeur des raies Raman et de plus il n'apparaît pas de 


nouvelle raie intense dans l'intervalle 4 358 Â-, 916 À, si bien que la 


raie 4 358 Â peut être encore utilisée comme raie excitatrice. | 

Nous avons utilisé pour notre étude les brûleurs Gallois, modèle 
250 W, et un spectrographe Huet à grande dispersion qui se prêtait 
bien à la réalisation d’un spectromètre photoélectrique à balayage mécas 
nique. Le gain qu’apporte le régime « éclairs » nous a permis d'utiliser 
cet ensemble pour des enregistrements d’effet Raman. Pour apprécier 
la sensibilité de la méthode, indiquons qu'avec le même brüleur, mais 
alimenté en courant continu, et le même spectrographe, mais avec une 
plaque photographique, des poses d’au moins 2 heures sont nécessaires 
pour l'obtention des fortes raies Raman du benzène. 


CHAPITRE PREMIER | 4 


Intérêt. des éclairs brefs. 


Introduction, — On reçoit sur une cellule à multiplicateurs d’élecs : 
trons, du type 1P21 ou 931A, les éclairs lumineux produits par un} 
montage à décharges condensées. 

Cette lumière est modulée; pour enregistrer le courant photoélecz | 
trique correspondant on évile l'emploi d’un amplificateur à courant | 
continu et ses inconvénients, à savoir la dérive et l’effet de scintillation ! 
(ce dernier effet est dû à la première cathode de l’amplificateur et son | 
spectre de bruit ne contient que des fréquences très basses). -+| 

Ainsi que nous ie montrerons plus loin, le fonctionnement en régime! 
« éclairs » ne modifie pas d’une manière sensible le rendement lumi | 
neux du brüleur à vapeur de mercure, si bien que nous pourrons | 
admettre ici que la luminance instantanée est inversement proportion 
nelle à la durée + de l'éclair. : | 

Nous nous proposons de calculer le gain de sensibilité quand on passe 
du: brûleur classique, alimenté sous tension continue, au régime des | 
éclairs brefs : évidemment on utilise le même brûleur (alimenté avec la 
même puissance moyenne), le même détecteur (avec le même spectre de 
Ho “s fond) et le même enregistreur (avec la même constante de 

emps). 


Soit T la période de récurrence des éclairs, D, le flux tombant sur le 
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photomultiplicateur en régime continu, ® le flux moyen pendant la 
, y ñ Ÿ 
durée + de l'éclair ; on a : 
L 
P— D, — 
07: 
En passant du régime continu au régime « éclairs » le signal de ten- 
sion recueilli à l'entrée de l’amplificateur sera donc augmenté dans le 


2 sr 
£ ; . 2 x I 
rapport—; avec les valeurs relatives à notre montage Este 


5 — Ao ysec), ce rapport est égal à 500. La grandeur de ce coefficient 
nous affranchit d’une part des sujétions d'adaptation d’impédance à la 
liaison avec le premier étage de l’amplificateur et d'autre part de l'effet 
Johnson ou bruit d’agitation thermique de la résistance de charge du 
photomultiplicateur. Nous pourrons donc utiliser une résistance agglo- 
mérée (radio standard), et le souffle du premier étage de Pamplificateur 
sera négligeable. 
£ Par contre, il faudra nous préoccuper du bruit de fond engendré 
par le photomultiplicateur (effet Schottky) qui augmente quand la 
durée du signal diminue. Le même problème se rencontre dans l’utili- 
sation du radar et il nous faut rappeler ici un résultat classique (33) (37) 
bien que généralement peu connu, à savoir que, à puissance moyenne 
‘constante et toutes choses étant égales par ailleurs, la perception d’un 
“écho dans les meilleures conditions est strictement indépendante de 
a durée du signal ; la courte durée de ce dernier n’est utilisée que pour 
augmenter la définition en temps, c’est-à-dire en définitive en distance. 
Æn effet le gain de puissance obtenu en concentrant l'énergie dans un 
Court laps de temps n’améliore pas la sensibilité car le bruit de fond 
augmente exactement dans les mêmes proportions. On a également 
‘montré (57) (58) que, poussées à leur limite actuelle, toutes les méthodes 
“de détection des faibles signaux donnent les mêmes résultats, qu’on se 
serve de la vue, de l’ouïe ou d’un appareil de mesure quelconque. Il 
S'ensuit que l'emploi du régime « éclairs » ne devrait nous procurer 
aucun avantage. 
2 
% Le gain que nous avons obtenu tent simplement au fait que le 
photomultiplicateur transforme l'énergie d'une manière toute diffé- 
rente de celle d'un circuit. Dans ce dernier cas, quand le signal 
augmente de puissance dans le rapport k, la puissance induite dans 
le circuit est multipliée par le même rapport et les lensions sont 
multipliées seulement par VE ; au contraire dans un récepteur 
photoémissif, quand le flux lumineux est multiplié par k, c'est la 
Quantité d'électricité qui est multipliée par k, et dans la résistance 
de charge de ce récepteur la puissance est multipliée par K?. Le 
Yjain de notre montage doit donc être, compte tenu de cette remar- 
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que, égal à ken puissance où à VE en tension, soit 10 log k en 
décibels. Dans notre cas particulier où k est égal à 500, le gain de | 
notre montage est environ 22 en tension (ou en flux lumineux, ce 
qui revient au même), soit 27 dB. 


Limitations dues au bruit de fond.— Dans un récepteur photo: 
électrique il convient de considérer deux types de bruit « gaussiens », ; 
qui sont dus à la structure granulaire de l'électricité et à la multiplica- : 
tion statistique qu'ils reçoivent sur chaque dynode (1) (18). La puis- 
sance de bruit est alors, toutes choses égales d’ailleurs, proportionnelle: 
à la bande passante utilisée. Le premier est le « bruit de récepteur » : al 
est causé par l'émission froide de la photocathode; le second est le 
« bruit de photons » : il est dû à l’émission photoélectrique proprement 
dite. 


Le bruit de récepteur. — Nous supposerons d’abord que le bruit n 
provient que du courant d’obscurité de la photocathode. Notre objetl 
étant non l'étude du rapport signal sur bruit dans l’absolu, mais lai 
comparaison de ce rapport dans les deux cas de l’utilisation classiqu: 
et du montage à éclairs, nous ne nous occuperons pas du taux d’aug- 
mentation relative du bruit de dynode en dynode (24) et nous pos 
rons cs? comme densité de puissance moyenne du bruit à la sortie d: 
photomultiplicateur : cette quantité est évidemment spécifique du photo 
multiplicateur utilisé et de ses conditions d'utilisation (température et 
tensions) que nous supposerons les mêmes dans les deux cas. Si on 
utilise une bande passante AF, la puissance moyenne de bruit ser 
B?— SAF. Les coefficients d'amplification sont identiques pour le signa 
et pour le bruit puisque, attaqué par un signal fort, notre amplificateux 
n'augmentera pratiquement pas le bruit : on peut donc simplifier les 
celculs en comparant le signal et le bruit à la sortie du photomultipli 
cateur (ce qui revient à supposer que l’amplificateur a un gain unité)| 
En ce qui concerne le signal, nous supposerons qu’il n’est pas déformal 
par le photomultiplicateur : cette hypothèse est parfaitement légiti 
car le temps de transit des électrons dans le multiplicateur est de l’ordre 
de 107 sec (35), donc très inférieur à la durée du signal. 1 


Nécessité de construire un amplificateur spécial. — Le coura 
, AE , " # - 5, : 
d’anode délivré par le photomultiplicateur dans le régime « éclairs » n 


peut pas être enregistré directement: il doit être convenablement ampl 
fié et interprété. 4 


Il est f'acile d'imaginer un dispositif idéal qui enregistreraà 
toutes les informations que contient le signal de sortie du pho 
multiplicateur : il faudrait utiliser, par exemple, un numérateu 


Pi l 


DÉTECTION PHOTOÉLECTRIQUE EN RÉGIME D 'IMPULSION 12/49 


qui enregistrerait la densité et la répartition davs le temps des 
paquets d'électrons qui constituent le courant anodique du photo- 
- multiplicateur. 


Cet amplificateur-enregistreur idéal est techniquement réalisable, 
mais outre que sa construction serait compliquée et délicate, il faudrait 
ensuite interpréter les enregistrements pour en extraire l'information 
utile qui est ici la moyenne dans le temps du nombre des photons 

- incidents. 

Il suffit donc de chercher à réaliser simplement un dispositif qui 
» délivrera directement l'information utile (nombre moyen des pho- 
» tons) tout en conservant intégralement l'amélioration du rapport 
- Signal/Bruit obtenue dans notre mode d'utilisation du photomultipli- 
_ cateur. 

S'il est bien évident qu’une simple intégration dans le temps fait 
4 perdre totalement le bénéfice initial, par contre il est plus difficile de 
… prévoir si ce bénéfice sera conservé intégralement après détection-crête 
- du signal. 

L'utilisation d’une détection (linéaire ou quadratique) est un procédé 
simple, universellement adopté dans des cas similaires, et donc parfai- 
tement étudié. Nous montrerons pourtant que dans notre cas particulier 
- il n’est pas totalement efficace : même associé à un découpage, il ne 
conserve le bénéfice de l’amélioration initiale du rapport Signal/Bruit 
- que si la constante de temps de l’enregistreur est égale à la période de 
répétition des éclairs, ce qui est pratiquement irréalisable. avec les 
constantes de temps de quelques secondes qui caractérisent les enre- 
- gistreurs généralement utilisés. 

C’est la dégradation progressive du rapport Signal/Bruit lorsque la 

constante de temps de l’enregistreur augmente qui nous a conduit à 
rejeter l’usage d’une détection et à concevoir un amplificateur original 
» qui conserve intégralement le rapport initial. 
Nous rapporterons cette étude en détail car c'est en recherchant com- 
ment les dispositifs usuels diminuent le rapport Signal/Bruit dans la 
détection photoélectrique des impulsions lumineuses que nous avons pu 
établir cet amplificateur. Enfin la recherche des constantes de temps et 
des bandes passantes optimales nous a servi ensuite directement pour 
calculer les divers éléments de notre montage. 


VAE 


Utilisation d'un amplificateur classique. — Soit So l'amplitude du signal 
dans le cas classique où il est constant : cette amplitude est prise ici 
dans le sens d’une racine carrée de puissance pour nous affranchir une 
fois pour toutes de la valeur numérique de la résistance de charge ; 
_ ceci revient à prendre pour cette résistance la valeur 1 (OR nous avons 
déjà vu que dans le régime « éclairs » l’amplitude instantanée 


OPEN RC UN NES PORT VS Te RS A PU D D PROS RTE PT ARTS START 


- devient 2 (T période de récurrence, + durée du signal); la puissance 


( 


Fos 
UE s 


-blement comme la racine carrée du nombre de présentations du“ 
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T2? 4 = : 
instantanée vaut alors S2— , et la puissance moyenne P, dans le temps T, 


= à dt 5 APE 5 À 
vaut alors P—S?-—P,-, si P, désigne la puissance électrique du 
L v 
signal dans le cas classique. Il nous faudra utiliser une détection, sinon 
on ferait une simple moyenne dans le temps et dans les meilleures 
conditions et on ne trouverait aucune amélioration par rapport au mon- 


tage classique. 
La puissance moyenne de bruit est dans tous les cas : 


BE (D) cAP. | 


Soit rit) —S'(#) + B'(6) l'amplitude à la sortie de l’amplificateur ou à 
l'entrée de l’enregistreur. 

Nous admettrons comme critère de détection du signal que le seuil" 
sera juste atteint lorsque la variation de la valeur moyenne 7({) sera du 
même ordre de grandeur que la fluctuation moyenne de r(#). Bien 
entendu ceci suppose que le signal n'apparaît qu’une fois ; il est bien, 
évident que s’il se répète le critère est choisi trop largement, la préci- 
sion de la détermination de la présence du signal augmentant sensi-* 


pr 


signal. 
Nous poserons donc : 


TS re 76 == 
—/ù avec Fi 0 


Vs — (ra) 4 
si l’amplificateur passe la fréquence o (les indices S et B se rapportent | 
au signal et au bruit, k est de l’ordre de 1). De toutes façons la gran-" 
deur de la constante Æ ne jouera aucun rôle dans notre étude puisque» | 
nous comparons seulement les deux méthodes et que nous prendrons| 
alors la même valeur de X pour la méthode classique. + 

En élevant au carré, la condition de détection peut aussi s’écrire : 


[l 
| 
« | 
| 


_s% 


ml 0 avec c? de l’ordr 1 
Rs (p} k? de l’ordre de 1 4 
ou enfin : DE | 
P’ 4 
oi — AF. F * 


Pour faire notre comparaison nous prendrons le même enregistreur ;" 

. . LI * 
comme il devra intégrer pendant le temps T, il aura une bande pas-. 
» L © 


x Re À 5 ; 
sante. (L'utilisation d’un galvanomètre conduirait d’ailleurs au 


même résultat puisqu'il est bien évident que la plus grande oscillation” 
sera obtenue tant que la demi-période sera au plus égale au temps 


pendant lequel le signal est appliqué). 
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Dans le cas classique du brüleur alimenté en continu, le seuil de per- 
> ception s'écrit évidemment : 


Utilisation d'un détecteur. — Essayons de profiter de la crête du signal 
en le détectant ; le montage comprendra donc un amplificateur de 
- bande passante AF, un détecteur et un enregistreur de bande pas- 


C2] 


É o4AF 

- 

ï: O 1 AF 

: at 

A 

4 Fig. 1. — Bruit après détection quadratique. 

a. 

: 

-15 I . 

- sante, puisque nous voulons comparer les deux montages pendant 


. la période de répétition des éclairs, c’est-à-dire pendant le temps T. 


4 * # À , 
Nous supposerons que nous utilisons un détecteur quadratique (c'est 


FER 


:celui qui donne le meilleur rapport Signal/Bruit pour les faibles 

signaux) (27), et nous supposerons que le signal S({) est accompagné 
. par le bruit B{). Ces deux fonctions sont déformées par l’amplifica- 
_ teur. Soient S'(#) et B(#) avant le détecteur, à la sortie du détecteur on 
* obtient la fonction : r{{)—(S’+B'). Nous avons évidemment 
ré) = S°? + B° puisqu'il n’y a aucune corrélation entre S' et B’. 


MENT 


4 
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Le critère de détection s’écrira comme précédemment : 


— k (avec k de l’ordre de l'unité). 


Fu 


On sait que la puissance moyenne de bruit après passage dans un 
amplificateur de bande passante AF, après détection quadratique, 


et après filtrage dans un amplificateur de bande + , est égale : 


4 


à: 0° (48) (49). Le spectre du bruit provenant d’une bande passante ; 


ie devient triangulaire (fig. 1) après détection quadra-} 
tique : en effet il contient tous les battements entre deux fréquences ; 
quelconques et, au fur et à mesure que la différence de fréquence? 

augmente, le nombre de fréquences interférentes diminue linéairement. ! 
Ce bruit n’est plus € gaussien » car il y a corrélation entre les ampli= 
tudes des différentes fréquences, mais, si la bande passante du filtre est 


petite devant celle de l’amplificateur, on peut le considérer à nouveau} 
comme approximativement « gaussien » et la puissance de bruit devient, 


alors A7 ainsi qu'on peut le voir sur la figure 1. 


Choix de la bande passante de l’amplificateur. — Nous allons montrer! 
dans ce paragraphe que l’introduction d’un détecteur (quadratique oub 


HUE à ; , ; den CAT | 
linéaire) conduit à un gain sensiblement égal à sur le rapport! 
Signal/Bruit. | 

Ce résultat, comme nous le montrerons plus loin, n’est valable quet 


si la constante de temps après détection est égale à la période T des 
répétition des éclairs. Nous commencerons par établir que 4 bande: 


passante optimale de l’amplificateur est sensiblement égale à Les 


À 
À 
Plus précisément désignons par : 4 


S(t) la forme du signal à l'entrée de l’amplificateur (on le suppose 
symétrique) ; | 


la réponse en fréquence de l’amplificateur ; { 


Fa S(x) exp (2rixf)dx la transformée de Fourier du 


. 
et S’(t)dt la puissance moyenne du ot 
Nous choisirons la RE S({) pour que, a CoRrNeR les notation 
SLR S(0)= S= etque P soit égal à se = =P,2 À 


—S; désigne la Sete électrique, en Haba Red du signa 
140 à la sortie du photomultiplicateur. 


DT 


L. à ‘ne NU GS 


Poe Aie # AVE 


AT AAE 


EN in à etes 
VAN ds à 


ds fade NA oh vd SL (ER RE 


Y 


# 


DÉTECTION PHOTOÉLECTRIQUE EN RÉGIME D'IMPULSION 1219 


Avant détection la puissance moyenne est donnée par : 


Po; [2"(GGACI SI )Par. 


—00 


La bande passante de l’amplificateur est : 
+ à 
aF— [7 A%PH)df (avec Amax= 1). 
Le critère de détection s'écrit alors : 


sn/ EE A(f)df 


NA ITINE 


Il faut donc chercher la valeur AF de la bande passante correspon- 


= dant au minimum. Le calcul ne peut être achevé que si on précise les 


formes de l'impulsion et de la bande passante de l'amplificateur. 
Prenons comme exemple le cas le plus favorable. c'est-à-dire une 

bande passante « adaptée » à la forme de l'impulsion (au sens de 

Van Vleck) : impulsion et bande passante sont alors transformées de 


- Fourier l’une de l’autre. Nous savons que, dans ce cas, le rapport 


Signal/Bruit est optimal et indépendant de la forme de l'impulsion ; 
le cas le plus simple est celui où l'impulsion et la bande passante sont 
« gaussiennes ». Soit donc le signal : 


S(£) = 50 - exp >); 


_il vient pour sa puissance moyenne : 


p—: [*"Sar—si: 


et pour son spectre : 
G(f)= So> [exp (=) exp (2:rx/t)dt 
GP)= ST V2 exp (—2r ft) 
donc la réponse optimale de l’amplificateur est de la forme : 
A()= exp (— 27/5?) 
d'où la bande passante : 


ar ["A(fdf= 


I 
2T\/ 2 


et enfin la puissance moyenne du signal après amplification : 


É +00 SÈT 
2 


Di _, exp CR 
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La condition de détection devient alors : 


m=\/r AVE Fe 


Ce résultat est le meilleur qu’on puisse espérer Ron pour une 

impulsion de largeur =, la bande passante optimale est —=. Dans une 
27T\/2 

moins bonne adaptation nous devons nous attendre à une bande pas- 
sante optimale un peu plus large et à un seuil de perception moins 
favorable. 

Dans le cas le moins favorable, où É signal et la bande passante sont 
rectangulaires, nous obtenons, à partir du signal : 


c E = , 
Sbhe= Se ee 


—=0 pour |é| >= & 


une puissance moyenne : 4 


) 


P=5 [sas 


et un spectre : 


GI L exp (22rft) NES Ur H 


et pour une bande passante AF de l’amplificateur une puissance 
moyenne du signal, après amplification : 


TT om UT. 
Pr fie pe df 


\ 


Ti Sr . in? 
= — . [Sé(axtAF) RL mnt 


aTAF 
Avec : 
k | 
Sa = [JS dr. : j 
La condition de détection s’écrit alors : Ë 
me Ve Var "TS 4 
Fr AVE es S : 


) ES < 2 
Posons £ —<1F, et cherchons le maximum de: 


Si(2xz) sin? 7z 


V2z EN 


“4 
A 
» 
4 
rs 
# 
LU 
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Sa 


On trouve que ce maximum vaut 1,215 et qu'il est obtenu pour 2£ 1, 
I 


Psoit AF + —. 
Z 26 


On obtient en définitive pour la condition de détection : 


E I c 
Ba or (/ a» 1,35 


3 : EME P I 
“au lieu de la condition PEU 
- bande passante « adaptée » au signal. | 

2 Rappelons que dans le cas classique du brüleur alimenté en continu 
le critère de détection s’écrivait : 


X 1,2 obtenue dans le cas de la 


H1 a) 


eu 


P; I 


ki 2T° 
Nous voyons donc que l’adaptation de la bande passante optimale à 
la forme de l’impulsion est d'un intérêt minime puisque, dans le cas 
pe plus défavorable, le niveau limite est augmenté de 15 p. 100 (soit 
“une perte de 1 dB); il n’y aurait donc aucun intérêt à parfaire l’ampli- 
-ficateur. 
> Dans le cas du détecteur linéaire (39) on serait conduit à remplacer X 


al M hs dés 


#4 — TT Q Le Fa re . 
par 2x V= , soit 1,045 k ; les résultats précédents ne seraient alors 
4 


pps sensiblement modifiés. 

” Retenons de ces calculs que la bande passante optimale est voisine 
Bi et qu’en adoptant cette largeur de bande passante on a sensi- 
+ 2T 


EP " : 


: a T _ z 
D / 2 2 = 
j ETES Es EVE 
ainsi le gain en puissance qu'apporterait le régime « éclairs » serait 


égal à V2 (soit 13 dB). 


» Introduction d’un « découpage ». — Mais nous n'avons pas encore utilisé 
toutes les « informations » contenues dans le signal puisque nous 
‘n'avons tenu compte que de sa forme pour y adapter la bande passante. 
Nous pouvons songer à utiliser sa position dans le temps en appliquant 
un « découpage ». On encadre exactement le signal avant détection 
ar une « porte » de largeur + de telle sorte que l’amplificateur soit ver- 
rouillé entre les signaux. 11 est évident que la puissance du signal ne 
sera pas modifiée tandis que le bruit de fond sera réduit par le « fac- 
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teur de découpage ». Pour déterminer ce facteur, il suffit de calculer læ 
fonction de corrélation R(6) du bruit seul : 


— LA + 
SHOP) are 0e Sr à 


Soit : 
0) = OPA + DBTE + 0) 
où le signe — désigne une moyenne dans le temps : 
R(8) = BXOB F0) + 1e CFAE FE + 6)dt. 


Si l’amplificateur a une bande passante assez large, l’intégrale vaut 
approximativement + quand 0 —> o; la corrélation étant multiphiée 


par + , la puissance de bruit est multipliée par VE et le critère définitif 


de perception devient alors : 


ee 
de FA AT 


= du montage classique. 


#3] À 


au lieu de — En — 


: use ; JE 1 
Le gain en puissance de notre montage éclairs devient alors = : avec 


les valeurs que nous avons utilisées T => sec, T—/o usec, ce raPPAS 
vaut environ 500, soit 27 dB. 


Augmentation de la constante de temps de l’enregistreur. — Nous allons 
montrer dans ce paragraphe que le gain sur le rapport Signal/Bruit 
que nous avons obtenu à l’aide des artifices précédents se dégrade pro= 
gressivement au fur et à mesure que la constante de temps, après détec- 
tion, augmente au-delà de la période de répétition T des éclairs. Pour 
cette raison nous serons amené à rejeter l’usage de la détection de crête 
et nous montrerons comment nous avons été conduit à établir un ampli 
ficateur de conception originale. 


Jusqu'ici nous n’avons traité que le cas d’un éclair unique et d’un 
enregistreur de bande passante — . Supposons maintenant 44 on uti- 
lise N éclairs et un enregistreur de constante de temps . Posons 
NE=0. & 

Le critère de détection du montage classique devient évidemment : « 


à 
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Dans le montage à éclairs, la puissance de bruit filtré par l’enregis- 
4 ka fr ; c 
treur vaut alors — V= et le « facteur de découpage » reste égal à /:.. 


Le critère s'écrit alors : 


À 


/ HN: Es x ex & Le I G] 
ke #5) <6 \/ Tr =2\) 67 soil ki —26TV/7T 


{Ce résultat est d’ailleurs évident ; comme dans l’enregistreur nous fai- 
sons la moyenne des N impulsions utilisées, le critère correspondant à 


4 
F . . 4 SN "ES a 

- une impulsion se trouve divisé par V N —\/$) = 
7 


…._ Le gain de notre montage devient alors 4/9: il est moindre que 
“précédemment : pour retrouver sa valeur antérieure il faudrait faire 
eT — 6, c'est-à-dire concentrer toute l'énergie dans une impulsion uni- 
que, ce qui est techniquement impossible ; il faut donc se résigner à un 
“oain de 13 dB (au lieu de 27 dB) pour des temps 6 de l’ordre de 10 secon- 
“des, constante de temps souvent utilisée. 

. Ainsi le gain que nous obtenons est dû uniquement à une propriété 
“particulière du photomultiplicateur et nullement à une conception par- 
» culière de l’amplificateur. Ce gain est donc obtenu dès l'entrée et, dans 
» la conception de l’amplificateur, il faut uniquement se soucier de le 


conserver. 
“ 
…_ Forme définitive de l’amplificateur. — La perte consécutive à l'emploi 


É., ere à | : , 
“l’une constante de temps élevée dans l’enregisteur doit donc être attri- 

pouce à une propriété fâcheuse de la détection (quadratique ou linéaire) : 

la puissance de bruit varie dans le même sens que le produit des bandes 

“passantes avant et après le détecteur. On sait déjà que toute opération 

“non linéaire augmente le bruit, et qu'il convient en technique électro-. 
nique courante de filtrer avant détection : dans ce cas, seul passe alors 

e bruit correspondant à la bande passante la plus étroite ; de plus la lar- 

“eur de bande la plus large ne jouant plus aucun rôle, elle peut être 

“méme arbitrairement augmentée. Nous avons donc utilisé le fait que 

le signal, par sa nature, ne nécessite aucun détecteur et nous avons 
“évité toute opération non linéaire. 

> Le montage comprend alors (fig. 2) : le photomultiplicateur, un 

premier intégrateur qui ne déforme pas le signal mais qui intègre les 
“lancées de bruit importantes et évite ainsi la saturation de l’amplifica- 
“teur, un amplificateur dont les éléments de liaison sont calculés pour 
“ne pas déformer le signal; un découpage encadrant le signal qui ne 
“transmet pas les composantes du bruit en l'absence de signal et qui, 

combiné avec un deuxième intégrateur de constante de temps conve- 
nable, délivre des marches d'escalier de longueur égale à la période de 
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, DEC . F 1| 
répétition des éclairs, un {roistéme intégrateur de bande passante 


associé directement à l’enregistreur. 
Nous montrerons alors que le gain en rapport signal sur bruit 


T Le LA # 
reprend la valeur que nous avions obtenue précédemment pour une 


constante de temps, après détection, égale à la période de répétition" 
des éclairs et que ce gain se conserve pour toute valeur de la constante 
de temps d’enregistreur. Enfin nous remarquerons que la conception de 
l’amplificateur le rend insensible à toute espèce de ronflement à 5o Hz, 
ce qui constitue un avantage supplémentaire. 


7 SCHÉMA-BLOC DE L'AMPLIFICATEUR 


Photomulliplicateur 
{intégrateur (RC .L ) 
Amplificateur (AF .08mH 2) 
Découpage (Boxcor) 

2! intégrateur (rc . 20t) 


Intégrateur d'enregistreur{RC .0) 
Enregistreur & plume 


Cellule photoëlectrique de découpage 


Un = & ND > 
0 


Mise en lorme du découpage 


Amplificateur. — Comme nous l’avons signalé, sa bande passanti 
ne Jouera aucun rôle. Il ne doit pas déformer le signal : il aura don 


une bande passante plus grande que — , mais pas beaucoup plus larg 


Fee voulons limiter au maximum les risques de saturation. On 
4 ient facilement cette limitation de bande passante en plaçant w 
shunt capacitif sur l’anode du photomultiplicateur. | 


no Re rate ue linéaire à fenêtre est dérivé du « box 
A donnateutctés es Le Dr en, c'est-à-dire que Î 
a  . a ait partie d un circuit intégrateur ; il est mis @ 
nique qui Ven de l’amplificateur par un interrupteur électro 
+ an À 1t la connexion que quand le signal est présent. Rela 

ment au bruit la constante de temps est indifférente, mais d’un 
part elle doit être nettement plus grande que + pour qu’il é ait in 0e 


à 
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Le 
tion, et d'autre part elle doit être assez faible puisque la charge du cir- 
œuit est inversement proportionnelle à sa constante de temps : nous 
“avons adopté la valeur 20 +. Cet ensemble délivre donc des « marches 

, . , 2 

“d'escalier » (fig. 3) de durée T, dont la hauteur représente la valeur 
moyenne, pendant le temps + que dure le signal, de la tension de sortie 
de l’amplificateur, 


" 


k Res 

+ Ê ere ; ! 

D Fe 

D : Ts Te 

D : ts Dee: ER LEA JP 
ph] —_—]—_]————#2Îà ————————ñû# ————# 

se 

6 Fig. 3. — Sortie du boxcear. 

3 

— Intérêt du découpage. — Cet ensemble est suivi d’un enregistreur 


e bande passante + . Pendant le temps = de présence du signal la 


€ porte » est ouverte, le condensateur-réservoir se charge puis garde sa 
arge constante pendant le reste de la période (de {— 7 à 4 —T). 

… Soit donc 7({) le signal avant la « porte ». 

4 Aux bornes du condensateur la partie variable du signal est donnée 
à un facteur multiplicatif près par : 


“ 


+ 


r E D tpour bo << T 
vt)ex f,7(di Ru 


Cette égalité est rigoureuse à plus de 95 p. 100 puisque la constante 
de temps du circuit du condensateur est égale à 20 +). 
… CommerÆT,ona évidemment 2 


ï jé "Y(dt== L Fy(ôdt. 


» Cette simple remarque nous permet de calculer rapidement les puis- 
ances moyennes de signal et de bruit. 

Si P désigne toujours la puissance moyenne de signal à la sortie du 
Shotomultiplicateur, la puissance moyenne à la sortie du « boxcar » est 


re Al 
puissance moyenne pendant le temps de l'éclair, soit P —. 


En ce qui concerne le bruit, désignons par y son amplitude moyenne 
(en prenant toujours le mot amplitude dans le sens de racine carrée 


Annales de Physique, 1959. 81 
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de puissance) pendant le temps + d'ouverture de la porte. La puissance 


. » + FT [os . 
moyenne du bruit pendant le temps est évidemment y*— = , puisque; 


la bande passante de l’amplificateur AF = = ne jouant aucun rôle, seul 
le temps + du découpage intervient. Pour avoir sa puissance moyenne à la 
sortie du « boxcar », il nous suffit de chercher sa fonction de corrélas 
tion (48) (49) : R(P) = y(é)y(é + 8) où le signe — désigne une moyenne 
dans le temps. | 

Les paliers du « boxcar » ayant une durée T et des ordonnées y indé= 


pendantes les unes des autres avec y — 0 (puisque l’amplificateur ne 
passe pas la fréquence o), on obtient : 


: ra ie 35 »C 73 x {T — 8) si0o<< 6 SA 
R()= lim : | y@y( + 0)dt | TT XY < 
U—»x  Ÿ | 10 si (] = Te 


Son spectre de puissance est alors : 


G(f) —2 [TR) cos 2 f0d9 =  (T— 6) cos 2x f'0d8 
(f) yes il 


PCR UT Es j 
T?f 3 


[ep 


Pour beau de) 64 37 


La puissance moyenne de bruit dans la bande passante 5 de l’enre= 
T_ ST $ | 
+ OT ë 
Le critère de détection du signal s'écrit alors : 


gistreur est donc B?— y* 


s+B + 
— 1, 
V5 —() 
r désigne l’amplitude, les indices S et B se rapportent au signal et au 


bruit et la constante X est de l’ordre de l’unité. L'amplificateur né 


passant pas la fréquence Zéro, r8 — 0 et, en élevant au carré, on retrouvé 
le critère de puissance : °° 


ppm, 


Sa E 
a k? (de l’ordre de 1). | 4 


Nous avons donc : 


Lol] 
di 


a 


soit = 


= 
a 
12 

| 
le 

2 
œIH 

X 
#4 
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Le « gain » en puissance de notre montage est à nouveau égal à - et 
D T 


- ceci quel que soit le rapport entre la période de répétition du signal et la 

constante de temps de l’enregistreur. Ce résultat était d’ailleurs évident, 
car du fait que nos opérations sont linéaires, la moyenne de la moyenne 
-est égale à la moyenne générale et nous pouvions alors supposer que 
nous « recollions » dans le temps toutes les tranches de durée + pendant 


. lesquelles le signal est présent. Pendant le temps @ nous disposons d’un 


3 Le é , 9 O7 
"nombre de périodes égal à, chacune durant =; le temps total est , 


. == o?T . « = 
le bruit moyen est B°— :— et la puissance moyenne du signal P =, ce 


qui redonne bien le résultat précédent. 

Puisque la fréquence de répétition ne joue aucun rôle, nous l’avons, 
» pour des raisons de simplicité, prise égale à 50 Hz : dans ces conditions 
me générateur de décharges condensées est alors synchronisé par le sec- 


p=. 


- teur. De plus, et contrairement à ce qu’on pourrait penser, le choix de 
celte fréquence de modulation élimine absolument tous les ennuis dus 
au ronflement que pourrait capter l’amplificateur : en effet nous avons 


Æ ; : ; 
“vu que le spectre de fréquence du « boxcar » contient en facteur le 


2 
. 

# 
z 
Q 


- terme sin? r/fT, si bien que ni la fréquence de répétition e , ni ses mul- 
“uiples ne sont transmis : on pourrait même, bien que nous ne l’ayons 
pps tenté, alimenter le photomultiplicateur et son amplificateur en 
“alternatif brut. Cette remarque facilite considérablement l’établisse- 
“ment des alimentations qui ont été réalisées d’une manière classique et 
l'expérience a pleinement vérifié l’insensibilité de notre montage à toute 
“espèce de ronflement. Enfin outre ses propriétés remarquables de filtre 
“pour la fréquence de récurrence et ses multiples, le « boxcar » pro- 
“cure une amplification considérable des signaux utiles : alors qu'un 
circuit intégrateur ordinaire aurait produit un affaiblissement (en ten- 


sion) égal à , le « boxcar » ne les affaiblit pas, il augmente simple- 


: : « ; - RCE 
ment la constante de temps du circuit qui devient — (si RG est sa 
E. constante de temps), soit 0,5 sec dans notre montage, avec un 


% “ 


: nu + ESS / / 
“gain en puissance ——5o0. Si le « boxcar » était monté en détecteur de 


© 


crête, sa constante de temps pourrait être plus faible mais alors, comme 
“nous l'avons montré, à cause de la détection, le rapport Signal/Bruit 
“serait dégradé dès que la constante de temps de l’enregistreur devien- 


drait supérieure —. L'augmentation artificielle de la constante de 
temps que produit le circuit intégrateur du « boxcar » n’est pas une 


“gêne puisque nous n’aurons jamais l'occasion de faire des enregistre- 
“ments avec une constante de temps inférieure à 1 seconde ; d’ailleurs 
l'enregistreur mécanique dont la vitesse de plume est limitée (toute 


l'échelle en 2 secondes) nous l’interdirait. 
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Le bruit de photons. — L'alimentation du brûleur par éclairs, à 
puissance moyenne constante, ne moditie pas le nombre des photons, 
elle les accumule seulement dans des intervalles de temps de durée 
réduite +; le « bruit de photons », ne dépendant que de leur nombre 
total, ne peut donc être réduit par aucun artifice. 

Fort heureusement, dans notre montage de détection photoélectrique 
de l'effet Raman, contrairement à ce qui se passe dans la méthode 
interférentielle (22), le signal utile n’est accompagné d’aucune lumière 
parasite et le « bruit de photons » ne traduit que la fluctuation même 
du signal. Sur la photocathode le rapport Signal/Bruit vaut alors (34) : 


Si nous choisissons une constante de temps de 1 seconde nous obtenons 
un rapport Signal/Bruit de 10 dB dès que le nombre moyen de photo 


*äi 


électrons est supérieur à 20 par seconde : ce n’est plus une détection. 
photoélectrique mais un comptage et pour réaliser une telle perfors 


mance il faut alors refroidir la photocathode à la température de l'air 
liquide. | 


D'ailleurs on ne refroidit plus les photomultiplicateurs dans les spec- 
tromètres modernes, ce qui en simplifie considérablement la construc= 


tion ; dans ce cas le « bruit‘ de photons » est négligeable et avec notre, 


montage nous bénéficions alors totalement du gain déjà calculé et qui 


est égal E , soit 27 dB. 


Conclusion. — Nous aboutissons donc au montage représenté 


dans la figure 2. Derrière le photomultiplicateur, le premier cir= 
cuit intégrateur de constante de temps = environ ne déforme pra= 


tiquement pas le signal et écrase » les amplitudes extrêmes 
du bruit de fond qui auraient pu saturer l’amplificateur. Une lia 
son capacitive arrête les composantes moyennes : elle nous affran- 
chit de la composante moyenne du bruit et est sans importance 
pour le signal, étant donné que son amplitude moyenne est évidem= 


ment négligeable Sr S max). La bande passante de l’amplificateur 


est indifférente à condition toutefois qu'elle soit supérieure h + . Le 


«boxcar » de moyenne est une « porte » associée à un circuit intégra= 


teur de constante de temps _ ; il donne un signal, constant dans la 
période T, qui représente mieux qu’à 95 p. 100 près la moyenne du 
signal incident pendant le temps +: Un voltmètre à lampe dont on règle 


la constante de temps à la demande (entre 1 et 20 secondes) alimente 
un enregistreur à plume. 
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Les performances de ce montage par rapport au montage usuel sont 


. Even : ‘ 
données en puissance par le rapport - qui vaut dans notre cas 5oo envi- 


T 


: . T a k - 
ron. Son gain en tension est VE 22. Sa valeur électrique est donc 


environ 27 dB. Le gain de notre montage peut être chiffré en lumière. 
Par suite des propriétés de la cellule photoélectrique, son gain en flux 
est le gain de tension (et non de puissance). L'alimentation du brûleur 
au moyen des éclairs donne donc les mêmes performances que l’ali- 
mentation classique sous tension continue accompagnée d’un montage 
optique 20 fois plus lumineux, ou, ce qui revient au même, que l’ali- 
mentation par une source continue 20 fois plus puissante accompagnée 
- du même montage optique. 

Dans notre cas particulier où notre but n’était pas la construction 
d’un spectromètre Raman, mais la démonstration du gain d’un mon- 
tage original, nous avons utilisé une lampe absorbant une puissance 
moyenne de 250 W ; compte tenu du gain de notre montage, elle doit 
être équivalente à une lampe de 5 kW. L'utilisation de cette lampe sur 
un spectrographe à prismes, seul disponible au Laboratoire, ne nous 
permettra évidemment pas de présenter des enregistrements compa- 
rables à ceux qu’on obtient avec des appareïllages comprenant à la fois 

une lampe de grande puissance et un spectromètre très lumineux. 
L'enregistrement que nous présentons et qui a été obtenu avec une 
faible source et un spectrographe peu lumineux suffit cependant pour 
donner une idée du gain réel de notre montage. 


€ 2e 2 tite D: Sn 


NS ERA 


CHAPITRE II 


Étude de la décharge condensée 


à Éric ha à Su ER CS à ce 


dans les brûleurs à mercure jusqu’à 10 kV. 


Généralités sur les décharges condensées. — Dans les recherches 
» sur les sources de lumière blanche par électroluminescence, on a renoncé 
| depuis longtemps à l’emploi des gaz polyatomiques. On a en définitive 
obtenu de la lumière blanche, sous de grandes intensités instantanées, 
en déchargeant un condensateur à travers un tube contenant des gaz 
rares (néon, argon, krypton et surtout xénon) (30). 

On sait que la décharge d’un condensateur à travers un tube à gaz 
. fait apparaître non seulement les raies du spectre d'arc de l’atome, 
- mais aussi celles des spectres d’étincelle des différents ordres. 
L'étude des décharges condensées avait jusqu'ici pour but la recherche 
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de sources de lumière blanche, actinique, de grande intensité (31) (32). 

Mais, tandis que M. Laporte et ses collaborateurs obtiennent la 
lumière blanche en utilisant les gaz rares de l’air, nous avons cherché à 
obtenir des sources monochromatiques de grand éclat en envoyant des 
décharges condensées dans la vapeur de mercure. 


, 


Décharges condensées dans un brûleur à vapeur de mercure. — 
Nous avons tout d’abord songé à utiliser comme tube à décharge une 
lampe à vapeur de mercure basse pression-haute tension ; en effet, pour” 
ce type de lampe, le problème de l’amorçage des éclairs ne se posait 
pas. Mais d’une part le gaz inerte qui sert à l’amorçage dans son fonc- 
tionnement normal a donné naissance à un grand nombre de raies et à 
un fond continu > d’autre part les métaux des électrodes activées, fine- 
ment pulvérisés, ont noirci rapidement la surface intérieure du tube. 

Les lampes à vapeur de mercure à haute pression {type HP 125) ont 
explosé dès les premières décharges. 

. Nous nous sommes adressé alors au brüleur classique de Gallois ; 
c'est un arc au mercure basse pression fonctionnant sur courant 
continu ; les électrodes sont constituées par le mercure lui-même, 
lorsque l'arc fonctionne, contrairement à ce qui se passe dans les tubes, 
basse pression-haute tension ; la pression du gaz résiduel est toujours 
très faible devant celle de la‘ vapeur de mercure et le spectre du gaz” 
passe inaperçu. 


127 Va, 


SA 


| 


Fonctionnement en régime « éclairs ». — Dans la lampe froide la 
décharge ne passe pas, au contraire la lampe s'éclaire sous l'effet des 
décharges condensées quand elle est suffisamment chaude. Une pre=. 
mière méthode consiste à obtenir un échauffement préalable grâce à un. 
fonctionnement en régime continu pendant quelques minutes ; après 
avoir supprimé l'alimentation on envoie immédiatement la série des! 
décharges ; la lampe est alors maintenue suffisamment chaude par le. 
passage des éclairs si leur cadence est suffisamment rapide. Ë 


ne 
5 
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Mais on peut aussi superposer le régime des éclairs à l'alimentation 
en courant continu. Voici le montage que nous avons dû adopter. Le 
schéma en est représenté par la figure 4. 

Dans le circuit de chauffage de la lampe on intercale un rhéostat R, 
; dont la résistance totale est 15 ohms, un ampèremètre I, et une self L. 
Le point B du tube est en communication avec la haute tension et la 
: borne + du secteur continu. Le point D est relié au compensateur de la 
“prise du continu. Le voltmètre, qui sert à mesurer la tension aux bornes 
de la lampe pendant le régime normal, sera évidemment enlevé pen- 
- dant les décharges. 
… Grâce à la self L le condensateur ne peut se décharger dans le sec- 
teur. La construction de cette bobine a demandé des soins particuliers: 
mil faut d’une part que le fil supporte sans trop s’échauffer un courant 
“qui peut atteindre 5 A et d'autre part qu'il soit suffisamment isolé, 
…car la tension en B est de l’ordre de 6000 V. On a limité son impé- 
dance sous 50 périodes à 10 ohms pour le cas où on l'utiliserait sur une 
alimentation en courant alternatif. 
A 


à 


… Étude des spectres des décharges condensées dans la vapeur de 
mercure. — Pour obtenir exclusivement le spectre de la décharge 
-condensée, on supprime l'alimentation en continu avant d'envoyer les 


décharges dans la lampe encore très chaude. 


SR 7 Y = 


VRP 


À Analyse spectrale des éclairs. — On retrouve toutes les raies du spectre 
no: du mercure. 

…. On trouve aussi des raies prôvenant des spectres d’étincelle qui sont 
absentes dans les clichés des spectres en régime continu : nous en avons 
L. les radiations suivantes dans les régions ultra-violette et 
- bleue : 


…. 2820, 2847, 2936, 2967, 3278, 3 377, 3437, 3589, 3596, 
3703, 3809, 4ho1ï, 4 556, L812, 


Signalons la très faible intensité des trois seules raies qui apparaissent 
dans le domaine spectral 4 358-4 916 À, où l’on observera les raies 
Raman. 

On peut remarquer d’autres modifications importantes quand on 
passe du régime continu au régime « éclairs ». 
- En régime « éclairs », un fond continu est visible sur nos clichés à 
- partir du triplet 2 803. Il s’étend vers le visible et présente un maxi- 
 mum au voisinage de la raie indigo du mercure 4 358 A. Mais l’impor- 
tance de ce fond continu par rapport aux raies est bien moindre que 
» dans le cas des lampes à haute pression et nous verrons qu'il n’est pas 
gênant dans l’étude de l'effet Raman. , 
_ Aussi bien en régime « éclairs » qu’en régime normal la raie de réso- 
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nance 2 536 À est renversée, mais, dans le cas des éclairs, ses « ailes » 
beaucoup plus larges’ s'étendent sur quelques dizaines d'angstrôms. 
On observe que certaines raies sont beaucoup plus larges en régime 
«éclairs » qu’en régime continu. Mais une étude ultérieure avec un 
spectrographe à grande dispersion nous a montré que ce n’est pas le cas 


des radiations 4 358 À et ko47 À, qui sont généralement adoptées pour 
exciter la diffusion Raman. 


Rapport des intensités lumineuses du régime « éclairs » au 

: E I DE En 

régime normal. — Mesure directe du rapport = . — On utilise le géné- 
0 


rateur d’éclairs décrit antérieurement, dont on rappelle le schéma dans 
la figure 4. Soit I, l'intensité lumineuse en régime normal. Le pas- 
sage d’une ou de plusieurs décharges dans la lampe allumée y produit 
une variation d'éclat considérable. Soit alors I, la valeur de crête de 


l'intensité. On se propose de déterminer le rapport + ; 


Pour cela, nous avons construit un amplificateur d’impulsions pour 
cellule photoélectrique, amplificateur qui ne mesurera que les valeurs 
de crête des intensités lumineuses. F 

On a pu alors comparer les intensités lumineuses en régime «éclairs » 
et en régime normal. « 

On place la cellule à 7 em de la lampe à mercure à basse tension: 
En supprimant avec un écran opaque le flux lumineux, on note une 
certaine impulsion à la sortie de l’amplificateur. 


Éclair superposé au régime continu. — On produit des éclairs 
espacés de plusieurs secondes et on déplace la cellule jusqu’à ce que 
l'impulsion reprenne la même valeur. On trouve que la distance cel= 
lule-brüleur est égale à 700 cm. En posant que, dans les deux cas, les 
flux lumineux reçus par la cellule sont identiques, la loi de l’inverse 
carré donne [, ro“l,. 

Ainsi l'éclair superposé au régime continu donne une intensité 


lumineuse de crête qui est environ 10 000 fois celle du régime nor 
mal. 


Eclairs dans la lampe encore chaude. — Du point de vue photos 
métrique on opère de la même façon ; mais, pour obtenir la même 
impulsion, on mesure maintenant une distance brûleur-cellule dé 
350 cm. On en déduit : l,— 2 500 ls. 


Aïnsi la décharge condensée dans la lampe encore chaude donne 
une intensité lumineuse instantanée environ 2 500 fois plus grande 
que celle du régime normal. : 

On doit en conclure que l'intensité lumineuse produite par la 
décharge condensée dans la lampe allumée est 4 fois plus grande que 
celle que produit la décharge dans la lampe encore chaude. De plus, si 
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on admet que le rendement lumineux se conserve, que la lampe soit 
alimentée en continu ou non, comme chaque décharge envoie la même 
énergie électrique dans la lampe (soit 8 joules), on doit en déduire que 
la durée des éclairs dans la lampe alimentée en continu est 4 fois plus 
courte que dans la lampe « chaude ». 


Mesure du rapport des intensités lumineuses à partir des puissances. — 
“Nous verrons que la durée d’un éclair dans la lampe « chaude » est de 
ho usec environ ; il faut 25 éclairs pour y dissiper la même énergie 
“qu’en une seconde du régime normal. On en conclut facilement qu’en 
régime « éclairs », avec une puissance instantanée 1000 fois plus 
- grande, on obtient une intensité lumineuse de crête 2 500 fois plus éle- 

vée qu’en régime continu. On serait donc conduit à un rendement 
lumineux 2,5 fois plus grand, donc certainement faux. C’est que notre 
calcul suppose une impulsion lumineuse rectangulaire alors qu’elle est 
“oscillante. En réalité, notre mesure montre que la surface qu’elle limite 
-n'’est que les 2/5 de celle du rectangle. 
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Étude d’un éclair au miroir tournant. — Montage expérimental. — 
11 est représenté schématiquement par la figure 5. La lampe hori- 
zontale éclaire une fente F verticale de 6 mm de largeur. Avec la len- 
tille L on forme une image réelle de la fente en S’. On place le miroir 
‘en M; ainsi à partir de l’image virtuelle S' on obtient une nouvelle 
image réelle S” symétrique de S' par rapport au plan du miroir. En S" 
on place une plaque photographique rapide « Superfulgur ». 

Le miroir tournant est monté sur l’axe d’une sirène actionnée par de 
- l'air comprimé. Ce miroir doit avoir une faible inertie et une grande 
* surface. Un parallélépipède de plexiglas a été aluminié sur deux faces. 
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La hauteur du miroir est de 57 mm et le côté de la base carrée est 
19 MM. 

On a mesuré la vitesse de rotation du miroir par la comparaison de, 
la fréquence du son émis par la sirène à celle d’un diapason. 


Mesure de la durée d’un éclair. — Quand le miroir tourne, l’image d’un 
éclair s'étale sur une certaine largeur, qui augmente avec la durée de 
l'éclair et la vitesse de rotation du miroir. 

On a obtenu plusieurs clichés ; pour chacun d'eux une série d’une. 
trentaine d’éclairs dans la lampe encore « chaude » était nécessaire 
pour obtenir deux éclairs « probables » sur le cliché. De la mesure de 
la longueur d — 0,65 + 0,005 mm nous avons déduit pour la durée = 
d’un éclair 40,7 + 1,2 usec. 


Conclusion. — Ainsi, si on envoie des décharges condensées dans 
un brûleur à mercure basse tension, on obtient une source brève des 
grand éclat, avec des raies monochromatiques intenses. Le fond continu. 
a une importance bien moindre que celui qu'on rencontre dans le cas” 
des décharges condensées dans des lampes à vapeur de mercure haute 
tension. 4 

L'emploi du brûleur à électrodes de mercure est avantageux car on 
n'obtient que les raies du mercure, contrairement à ce qui se produit 
dans les autres types de lampes où l'on trouve aussi les raies du gaz 
inerte et des métaux des électrodes. 

L'alimentation de la lampe en continu pendant les décharges se tra 
duit par un nouveau gain-d’intensité lumineuse. Malheureusement, si 
on superpose le régime d'éclairs récurrents à l’alimentation continue, l& 
puissance totale dépensée dans le brûleur dépasse celle qu’a prévue lé 
constructeur et la vie de la lampe est fortement abrégée. Aussi pour” 


cette raison, d'ordre pratique, nous avons renoncé à cette alimentation 
mixte. 


à 


CHAPITRE Ill Î 
Étude de la décharge condensée sous 100 kY. * 
Introduction. — Nous avons précédemment mentionné qu'avec le 


régime « éclairs » nous obtenions un gain d'autant plus élevé que la 
durée de la décharge était plus courte. En diminuant la capacité du 
condensateur, nous avons cherché à réduire la constante de temps du 
circuit mais, pour dissiper toujours la même puissance moyenne, nous 
devons alors élever la tension. Nous avons donc recommencé l'étude 
des décharges condensées mais avec une tension d'alimentation dé 
100 kV. Notre but était de rechercher si le rendement de la lampe se 

À 
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maintenait (c'est-à-dire si on obtenait la même luminance moyenne pour 
une même puissance moyenne), de combien la durée des éclairs était 
abrégée, de combien en outre la luminance instantanée étaitaugmentée 
et enfin si le fond continu ne devenait pas trop intense. 


Montage réalisé au laboratoire. — Production de la haute tension. — 
Nous avons réalisé le montage représenté par la figure 6. 

Au moyen d’un té ions AT on alimente un transforma- 
teur T dont la tension au secondaire peut atteindre 30 000 V et dont les 
“enroulements primaire et secondaire, soigneusement isolés, sont indé- 


CE 


Fig. 


_ 
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SU AVERRT 


pen tant Le rapport de transformation est de l’ordre de 180 : le pri- 
maire étant alimenté sous une tension de 45 V, on obtient, en courant 
redressé, une tension de l’ordre de 12000 V. 
? La haute tension alternative est redressée par une valve 1851 (chauf- 
fage 4 V-1,5 A). Il faut construire avec soin le transformateur utilisé 
pour le nage puisque le secondaire est à la haute tension tandis 
le primaire est à la tension du secteur. Les deux enroulements 
“coaxiaux sont plongés dans un bain d'huile minérale où ils sont isolés 
pr une épaisseur minimum de 10 mm d'huile. La valve est montée 
sur la cuve du transformateur. 
. Le générateur est constitué par 10 condensateurs SIC au papier et à 
ain d'huile (capacité 0,07 uF ; TE 33 000 V). 
Les condensateurs sont fixés à l'intérieur d’une boîte à parois isolantes 
ren lucoflex. La série d’éclateurs est montée sur le couv ercle de la boîte. 
Ces éclateurs sont constitués par des tiges d'aluminium de 12 mm de 
diamètre dont une extrémité est sphérique ; : sur la seconde extrémité 
“ est vissée une mince lame de cuivre qui relie l’éclateur au condensa- 
ur correspondant. On fixe la tension de décharge en réglant l'écarte- 
"ment des extrémités sphériques des éclateurs. 
- La résistance au carbone R placée à l° entrée du générateur est 
pe 200 kQ ; les résistances 7 sont des résistances sur porcelaine de 12kQ 
:soudées sur les lames de cuivre par l’intermédiaire de petits boudins de 
cuivre étamé ; on obtient ainsi pour l’ensemble lames-résistances une 
liaison suffisamment souple pour permettre les réglages et faciliter 


l’ouverture de la boîte. 
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Décharges dans un brûleur basse pression. — Nous avons envoyé 
les décharges dans différents types de lampes mais, du point de vue 
pratique, seule la décharge dans un brûleur basse pression pouvait 
présenter un intérêt. 

Ce brûleur est monté comme il est indiqué sur la figure 6. A froid; 
la décharge passe à l'extérieur. Il est donc nécessaire de chauffer la 
lampe au préalable ; nous l’alimentons en continu jusqu'à ce qu’elle 
atteigne sa température de régime normal ; la lampe est alors isolée du 
secteur continu et alimentée par les impulsions de notre générateur: 
Mais comme on ne peut envoyer plus d’un éclair par seconde, la puis 
sance dissipée est insuffisante pour maintenir la température du brü= 
leur ; les décharges passant de moins en moins facilement à mesure que 
la température diminue, il devient nécessaire de les interrompre et de 
réchauffer la lampe par une nouvelle alimentation continue. 


Rendement du brûleur. — Sur des clichés faiblement posés, comme à 
l'œil nu, l’image de l’arc en régime continu apparaît sensiblement fili= 
forme et occupe l’axe du tube. En régime « éclairs », la lueur semble 
remplir tout le tube; c’est aussi l'aspect qu’on retrouve sur des clichés 
faiblement posés mais correspondant cependant à une trentaine de 
décharges successives. En fait chaque décharge conduit à un éclair fili= 
forme qui se déplace rapidement de façon irrégulière contre la paroi 
intérieure du tube. Les images photographiques correspondant aux 
deux régimes présentent des densités du même ordre si, en régime 
continu, on pose 4 secondes et si, en régime « éclairs », on envoie 
32 décharges condensées successives dans le brûleur. Rappelons qu’à 
chaque éclair on envoie 42 joules dans la lampe tandis qu’en continu la 
lampe absorbe 155 W. Puisqu’une seconde de fonctionnement contint 
équivaut, en flux lumineux, à 8 éclairs, soit 336 joules, on devrait en 
conclure qu’en régime « éclairs » le rendement lumineux est sensible- 
ment la moitié du rendement en régime continu. En réalité nous pen- 
sons que le rendement lumineux n’est pas sensiblement affecté mais 
que la diminution que nous venons de calculer est liée à la perte d’uné 
moitié de l’énergie dans les onze éclateurs en série du générateur. 


Étude des spectres. — Le spectre des décharges condensées sous 100 kW 
est maintenant nettement différent du spectre d’arc : non seulement, 
comme sous 7 kV, les intensités relatives des raies sont modifiées et quel= 
ques raies des spectres d’étincelle apparaissent, mais encore les largeurs 
de certaines raies sont considérablement augmentées. C’est dans l’ultra= 
violet que les différences sont les plus marquées ; ainsi le spectre des 
nigarses montre un affaiblissement marqué pour les raies de longueurs 
d'onde inférieures à 2 706 À. De plus, ces raies ultraviolettes sont très 
larges : ainsi, au lieu des triplets 2 652 À et 3021 À, on observe une 
bande dont la largeur atteint une dizaine d’angstrôms. Enfin la raie de 
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résonance 2 538 À est tellement affaiblie qu'on ne peut vérifier si elle 
est renversée ou non, car elle forme une seule bande avec son satel- 
lite > 535 À. 

On peut penser que l'accroissement considérable du nombre de chocs 
entre particules, en diminuant la durée de vie moyenne des atomes 
excités, provoque un élargissement des raies; mais il faut aussi faire 

“intervenir l'effet Stark à cause de la valeur très élevée du champ élec- 
trique. On expliquerait ainsi que l'élargissement des raies soit plus 
"important pour les radiations de faibles longueurs d'onde. Une étude 
poussée des causes des variations d'intensité et de l’élargissement des 
raies sorüirait du cadre de cette étude. 

Néanmoins ces décharges pourraient être utilisées pour l'excitation 
des spectres Raman. En effet nous ne remarquons aucun fond continu 
important dans toute l'étendue du spectre ; la raie indigo / 358 À, géné- 
ralement adoptée comme raie excitatrice, apparaît presque aussi fine et 
relativement aussi intense que dans le spectre d’arc ; on peut l’obtenir 

» fortement surexposée sans qu'aucune raie nouvelle apparaisse dans 

l'intervalle 4 358-4 916 À ; sur des clichés plus posés, correspondant 

. par exemple à {oo décharges, apparaissent cependant deux nouvelles 
raies à 50 À environ de chaque côté de la raie indigo, d'intensité beau- 

> coup plus faible que celle de ses satellites ; elles ne gêneraient donc pas 
pour l’étude des raies Raman de vibration. 


Rapport des intensités lumineuses dans les deux régimes. — En 
* opérant d’une manière analogue à celle qui est relative aux décharges 
"sous 10 kV, on trouve que l'intensité lumineuse est 5 000 fois plus 
* grande en régime de décharges condensées qu’en régime d'arc continu. 
. Si on rapproche ce résultat du gain d'intensité de crête, soit 2 500, que 
- nous avons obtenu sous 7 kV, on voit qu’on a seulement multiplié par 2 
“ ce gain en élevant la tension d'alimentation de 7 kV à 100 kV. Mais le 
) gain réel sur le rapport Signal/Bruit après la détection re s'élève 
- qu’à V2. Ce résultat est nettement disproportionné aux inconvénients 
qu’entraine l'emploi d’une tension aussi élevée : c’est pourquoi dans 
- la suite de notre étude nous avons utilisé des tensions d'alimentation 
- inférieures à 10 kV. 


” Conclusion. — Nous avions donc élevé la tension pour obtenir la 
même énergie dans la décharge à partir de condensateurs de plus faible 
» capacité. En réduisant ainsi le temps de la décharge, nous pensions 
- augmenter dans la même proportion l'intensité lumineuse de crête. Ces 
} prévisions se sont très bien vérifiées jusqu’à environ 10 kV. Mais l’expé- 
» jjence nous montre qu’au-delà l'intensité de crête ne croît plus aussi 
rapidement avec la tension de décharge. Fe 

Nous pensons que ce gain a une limite. En effet les mesures de diffé- 
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rence de potentiel aux bornes du brûleur (2) montrent que, au début 
de la décharge, la tension décroît très rapidement puis se stabilise un 
moment avant de décroître ensuite plus lentement en même temps que 
le flux lumineux émis par le tube ; l'énergie localisée dans le condens 
sateur se transforme très vite en énergie électromagnétique localisée 
dans la self du circuit et c’est en fin de compte cette énergie (à plus 
faible tension) qui se transforme dans le tube en énergie lumineuse. On, 
comprend alors que si, à énergie constante, on augmente la tension 
d'alimentation de condenseurs de capacités décroissantes, au-delà d'une 
certaine tension, on ne modifie que la première phase de la décharge; 
le temps relatif à cette phase finit par devenir négligeable devant la 
durée totale de l'éclair qui ainsi n’est plus modifiée sensiblement quand 
on élève encore la tension. Il faut aussi remarquer que le tube à 
décharge est loin de se comporter comme une résistance pure et que du 
point de vue théorique le circuit de décharge n’obéit pas aux lois des 
circuits oscillants; sinon en diminuant la valeur de la capacité, on 
devrait observer une décharge oscillante et l'expérience montre qu'il 
n’en est rien. 

Comme l’étude des éclairs sous 100 kV présente moins d'intérêt pra= 
tique que celle des éclairs sous 7 kV, nous avons seulement donné une 
estimation grossière de la durée des éclairs sous cette tension élevées 
Nous avons trouvé que le rendement lumineux est égal à 0,5 en régime 
« éclairs » ; ce résultat prouverait simplement que la moitié de la puiss 
sance calculée est dissipée dans les étincelles entre 11 éclateurs ; il res® 
terait donc par décharge 20 joules transformés en éclair lumineux dont 
l'intensité de crête est égale à 5000 fois l’intensité de l’arc continw 
sous 200 W. Nous n'avons pas poursuivi cette étude puisque les 


décharges sous 100 kV ne présentaient pas suffisamment d'intérêt pour 
le but que nous nous étions fixé. 


CHAPITRE IV 


Application des décharges condensées 
à la détection photoélectrique de l’effet Raman. 


Générateur à décharges condensées. — Ce montage dérive de celui 
que nous avons décrit au chapitre II. Il a été équipé avec des tubes» 
industriels et aménagé pour fonctionner en synchronisme avec le sec= 
teur (fig. 7 et planche hors texte). à ; 

La capacité est chargée à la tension de crête du secondaire du trans” 
formateur Ti. On commande la décharge en amorçant un thyratron Th. 
qui peut supporter des intensités de plusieurs milliers d'ampères pen- 
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dant quelques microsecondes. Cette décharge peut être envoyée en 
entier dans le brüleur alimenté par le secteur continu, sans dommage 
pour le réseau grâce à la self L (R— 2 Q ; L— 35 mH). 

. On peut également supprimer l'alimentation en courant continu ; la 
lampe fonctionne alors uniquement en régime « éclairs ». On com- 


-mande la décharge en envoyant sur la grille du thyratron, polarisée 
à — 100 V, des impulsions positives de 150 V, isolées ou périodiques à 
.la fréquence du secteur. - 

» Le secondaire du transformateur T; possède sept sorties qui permet- 
tent d'obtenir des tensions maximales en progession géométrique de rai- 
“son V2 depuis 1,25 KV jusqu'à 10 kV. Un fusible (5 A) relie l’une de 
“ces sorties à l’anode du phanotron (fig. 8). On dispose d’une batterie 
de 16 condensateurs SIC type C ; chacun d’eux a une armature com- 
-mune avec le conducteur de haute tension qui émerge du sommet de 
l'armoire : les autres armatures sont fixées régulièrement sur un pan- 
“heau isolant où, grâce à l'emploi de barrettes de cuivre, on peut les 
ssocier de différentes façons et relier leur borne commune à la cathode 


-du phanotron. 
+ Chaque type de condensateur existe en deux exemplaires. D'une 


< 


paire à l’autre la capacité double tandis que la tension de service est 
ivisée par 4/2, si bien que tous les condensateurs, chargés sous leur 
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tension de service, peuvent emmagasiner sous le même encombrement 
la même énergie, soit 5 joules. Grâce à cette progression géométrique 
des tensions et des capacités, on peut, sous chacune des sept tensions 
maximales prévues, disposer de la même énergie totale par décharge, 
soit 20 joules : il suffit de grouper en parallèle, outre les deux conden- 
sateurs qui ont précisément cette tension de service, tous ceux qui ont 
une tension de service supé- 
rieure et dont l’ensemble a la 
même capacité que le groupe= 
ment des deux premiers ; la 
capacité totale est en effet la 
somme des termes d’une pro= 
gression géométrique de raison 
1/2. (Comme la série des cons 
densateurs n’est pas infinie, 
nous avons dû porter à quaire 
le nombre de condensateurs de 
capacité minimum). | 
Sous le régime maximal de 
5o décharges par seconde, la 
puissance du générateur est 
égale à 1 kW pour chacune des 
sept tensions disponibles éche= 
lonnées entre 1,25 et 10 kV. Le 
phanotron doit évidemment 
pouvoir supporter l'intensité 
correspondant à la charge de 
Pere tous les condensateu rs, soit 8 A* 
DU Le primaire est alimenté par 
RANSRON ANUS un alternostat — ce qui permet 
de faire varier de façon quasi- 
Fig. 8. — Panneau de contrôle. continue la tension au secon- 
daire. En choisissant la tension 
et la capacité, on peut ainsi 
obtenir des décharges condensées dont la puissance peut atteindre 1: kW 
et la tension s'élever jusqu’à ro kV. 1 
L'extrémité du secondaire d’un second transformateur TV —=350 Ver) 
est reliée à la grille d’une triode 6C5, soit par l'intermédiaire d’une forte 
résistance (décharges périodiques), soit par celui d’un circuit redres- 
seur ; dans ce cas, seule passe la première alternance négative (déchar- 
ges isolées). 

Les impulsions rectangulaires ainsi obtenues sont appliquées à la 
grille du thyratron et le déclenchent au début d’une période. En défi- 


nitive, nous obtenons dans le brûleur des décharges très brèves de 
l’ordre de quelques microsecondes. 
# 


BATTERIE DE CONDENSATEURS 
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Puisque la puissance moyenne dépensée est la même qu’en régime 
normal, l’éclairement moyen est sensiblement le même, mais, étant 
donné la faible durée des impulsions lumineuses, on peut obtenir des 
brillances 10% à 10* fois plus grandes, d’où des flux instantanés 10° à 
10* fois plus grands qu’en régime continu. 

Les modifications que nous avons apportées par la suite à ce montage 
intéressent uniquement le commutateur. L’intensité instantanée des 
décharges dépassait d'au moins un facteur 10 les possibilités du thyra- 
tron; ce dernier voyait sa cathode se désagréger rapidement. Des 
décharges en retour apparaissaient et pour des raisons d'économie il 
nous a fallu remplacer le thyratron par un dispositif moins fragile. 

Nous avons essayé successivement un commutateur tournant et un 
éclateur asservi. Ces deux dispositifs ont parfaitement fonctionné et 
nous rapportons leur étude ainsi que l'analyse de leurs avantages et 
inconvénients respectifs, eu égard à leur simplicité. Moyennant certains 
perfectionnements que nous indiquons, leur utilisation pouvait se justi- 
fier. Si, en définitive, nous les avons remplacés par un igaitron, c’est 
que son fonctionnement sûr, régulier et silencieux devrait permettre 
d’en envisager l'emploi dans de nombreux montages destinés à fonc- 
tionner dans des laboratoires où un éclateur bruyant ne saurait être 
toléré. 


Fig. 0. 


Commutateur tournant (fig. 9). — Sur l’axe d’un moteur synchrone 
nous avons fixé un rotor en lucoflex, dont ia surface extérieure est recou- 
verte d'une bague en laiton; sur cette bague sont vissées deux élec- 


. trodes du même métal, diamétralement opposées. 


Deux écrous assurent un bon contact électrique entre bague et élec- 
trodes. Le disque en lucoflex isole l'axe du moteur pendant la décharge 
et préserve ainsi les roulements. L'ensemble tourne dans le plan d'un 
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cadre rectangulaire isolant ; l’électrode qui est vissée à la partie supé- 
rieure du cadre est portée au potentiel V. Grâce à un système de deux 
vis, on peut régler avec précision la distance entre électrode mobile et 
électrode fixe. L'électrode inférieure qui est fixée directement au sup: 
port du moteur est également dans le plan du cadre, de telle sorte qu’à 
un moment donné les quatre électrodes de l’ensemble rotor-partie fixe 
sont alignées. 

Les surfaces en regard des quatre électrodes sont planes. Des élec 
trodes pointues semblaient a priori mieux adaptées, mais leur usure 
trop rapide nous a interdit leur emploi. 

En principe il aurait fallu que les quatre électrodes fussent en ligne 
au moment précis de l’amorçage du thyratron dans le montage précé- 
dent. Pratiquement, pour que l'étincelle éclate dans de bonnes condi= 
tions, et pour qu’on soit sûr que le circuit de charge est bien ouvert, 
nous introduisons un léger retard à l'allumage en calant convenable- 
ment le rotor sur l’axe du moteur synchrone. 


Commutateur statique. — Le commutateur précédent présente un dou- 
ble inconvénient : il faut vérifier le calage du moteur synchrone à 
chaque allumage et on doit craindre un décalage accidentel en cours de 
fonctionnement, lors d’une fluctuation du secteur par“ 
exemple. Aussi avons-nous cherché à construire un” 
ensemble entièrement statique, c’est-à-dire à rempla-« 
cer le commutateur tournant par un commutateur 
fixe asservi. 

Après quelques essais, nous l’avons réalisé de la 
manière suivante (fig. 10) : l’électrode supérieures 
cylindrosphérique est reliée à la haute tension, l’élec-" 
trode inférieure est constituée par deux tiges métal-* 
liques identiques taillées en biseau et disposées de” 
façon que l’ensemble ne présente pas d’arête vive,” 
qui risquerait d’amorcer des décharges parasites ;" 
l’une de ces tiges est l’électrode de masse, l’autre joue le rôle d’élec-" 
trode de commande. Si l’on fait éclater une étincelle entre les” 
deux tiges inférieures, l’ionisation de l’air à leur niveau est suffisante” 
pour amorcer la décharge entre l’électrode supérieure et l’électrode de 
masse. L'expérience a montré que, sous une tension de 9 à 10 kV, uns 
espacement de 2,5 mm est suffisant pour empêcher tout amorçage spon-w 
tané, tandis que la décharge contrôlée y passe sans ratés. L'étincellen 
entre les deux tiges inférieures, espacées de 1 mm environ, est com-* 
mandée par l'intermédiaire d’une simple bobine d'allumage d’automo-" 
bile ‘on utilise seulement son secondaire que l’on place dans. le 
circuit anodique d’un tube pentode. On obtient la coupure du courant 
anodique, qui détermine la surtension aux bornes de la bobine, en. 
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envoyant sur sa grille des signaux rectangulaires fournis par amplifi- 
cation et écrêtage de la sinusoïde du secteur. Ce châssis de commande 
(fig. 11) utilise simplement une double triode 12 AU7 et une pen- 
tode EL 81 ; la constante de temps du circuit de grille de la pentode est 
telle que le courant anodique moyen ne dépasse pas la limite imposée 
par le constructeur. 

« Cet ensemble a fonctionné convenablement sans aucun réglage sup- 
plémentaire. En choisissant correctement une fois pour toutes le sens 
du branchement sur le secteur, on évite que la décharge ne soit com- 


il 
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Fig. 11. — Commande électronique de l’éclateur. 


-mandée pendant que le phanotron du générateur est conducteur. L’élec- 
“trode supérieure de l’éclateur, parce qu’elle est reliée au positif de la 
haute tension, se creuse en cratère. Pour des raisons de dissipation de 
chaleur, les électrodes avaient été construites en cuivre rouge ; au bout 
-de quelques dizaines de minutes de marche continue, on observait des 
-allumages spontanés qui allaient s’amplifiant si on n’arrêtait pas le 
fonctionnement. Nous avons pensé que les particules d'oxyde de cuivre, 
fortement chauffées par le passage des décharges, émettaient des élec- 
trons et que ceux-ci déclenchaient intempestivement la décharge : effec- 
“ivement il suflisait de démonter l’éclateur et de nettoyer les électrodes 
-à La toile émeri pour retrouver un fonctionnement correct. Le refroidis- 
sement des électrodes sous l'effet d’un ventilateur n’a guère permis que 
de retarder légèrement l'apparition des décharges parasites. Pour cette 
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raison et également à cause du bruit désagréable qui accompagnait le 
fonctionnement, nous avons recherché une autre solution purement, 


électronique. 


Utilisation d’un ignitron. — Le problème de li commutation contrôlée 
en haute tension estun problème classique en matière de radar. Passons! 
en revue les différentes solutions adoptées. 


Thyratron à hydrogène. — Au remplacement près de l'hydrogène 
par de la vapeur de mercure, ce fut notre première tentative. Rappez; 
lons qüe ce tube fut rapidement mis hors d’usage à cause de la forte 
intensité de crête que nous avions à commander. Il nous aurait fallu 
utiliser un thyratron dont la taille et le prix auraient été hors de propor-. 
tion avec les faibles puissances mises en jeu. 


Éclateur rotatif. — Ce dispositif a parfaitement fonctionné dans 
notre montage et nous ne l’avons délaissé que pour des raisons de com- 
modité et de bruit. 


Tubes éclateurs à cathode d'aluminium (Aluminum-cathode gap) 
ou tubes à éponge de fer imbibée de mercure (Iron sponge mercury 
cathode gap) ou éclateurs à 3 électrodes (Three electrodes fixed 


spark gap). 


Nous avans écarté cette solution faute de pouvoir nous procurer de 
tels tubes et ignorant d’ailleurs s’ils auraient supporté des intensités 
aussi considérables. À 

Notons en passant que l’éclateur à ionisation que nous avons construit, 
et qui pourrait fonctionner moyennant un choix convenable des élec- 
trodes, n’est pas utilisé dans la technique du radar à cause du retard 
aléatoire dans le déclenchement de l’étincelle principale ; mais ce retard 
ne nous gênait absolument pas, puisque nous verrons ultérieurement 
que notre amplificateur est verrouillé et déverrouillé par l'intermédiaire 
d'un amplificateur photoélectrique commandé par l'éclair lui-même. 

Le nouveau commutateur que nous avons en définitive adopté n’est 
pas utilisé non plus dans la technique du radar. Comme nous étions 
gêné par la valeur élevée de l'intensité du courant, nous avons alors 
pensé à l’ignitron, qui est un tube industriel dans lequel l'intensité 
n'est pratiquement pas limitée puisque sa cathode est en mercure. Par 
contre, dans ces tubes qui ont été étudiés pour résoudre le problème de 
la soudure, la tension de service est faible, 380 V au maximum ; nous 
risquions donc d’être limité, avec ce type de tube, tant par l’isolement 
de l’anode que par la tension maximum que l’anode pouvait supporter 
avant que la décharge nes’amorçât spontanément. Dansle tube PL 555 1 À 
que nous avons utilisé, l'isolement d’anode par canon de verre permet: 
tait à coup sûr de supporter plus de 10 kV. En augmentant progressi- 
vement la tension de l’anode, nous n’avons observé des amorçages 
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intempestifs qu’au-dessus de 5 KkV ; ces amorçages étaient d’ailleurs 
fugaces et leur espacement dans le temps montrait de plus que le tube 
avait tendance à durcir. Nous avons fait fonctionner ce tube en déchar- 
ges condensées à une fréquence de répétition de 50 Hz et sous une ten- 
Sion de 4,5 kV sans aucun ennui pendant plusieurs centaines d'heures 
consécutives. 

Le seul inconvénient d’un tel tube, par ailleurs parfaitement silen- 
cieux, est qu’il nécessite pour la commande de son igniter des moyens 
assez puissants : il faut en effet pour le déclencher des courants assez 
intenses, de 30 à 50 À, obtenus par la décharge d’un condensateur de 


Ignitron 


" 


Fig: 12. 


Schéma complet du générateur. 


“0 uF chargé à 500 V ; cette décharge est commandée par un thyratron 
“de moyenne puissance de PL 5544. L'ensemble du dispositif de déclen- 
“chement de l’ignitron est groupé sur un châssis annexe : le conden- 
sateur de 10 F est chargé à 500 V par le phanotron DCG 500 ; il est 
“déchargé dans le circuit de l’igniter par le thyratron PL 5544. Une 
tension sinusoïdale convenablement déphasée est appliquée sur la grille 
du thyratron : elle commande l'allumage lorsque les phanotrons du 
“générateur et du circuit de commande ont cessé d’être conducteurs. 

… L'adjonction de ce dispositif de déclenchement ainsi que l’association 
de l’ignitron au générateur de décharges condensées terminent l’ensem- 
ble d'alimentation du brûleur à mercure que nous avons employé par la 
suite (fig. 12). 


La source lumineuse. — La source de lumière utilisée est un brü- 


Meur Gallois à courant continu (75 V, 2,7 À). Ce brûleur est utilisé nor- 
_malement dans une position légèrement inclinée sur l'horizontale ; nous 
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l’avons placé au-dessus d’un condenseur, de sorte que l’axe du fais- 
ceau incident est vertical. 08 

En faisceau émergent horizontal, la nappe d'éclairement serait incli- 
née, ce qui constituerait un inconvénient dans l'étude de l’effet Raman 
où l’on examine en bout l’image de la lampe projetée dans le tube à 
diffusion (fig. 13). Le montage vertical que nous avons réalisé (tube 
parallèle au collimateur du spectrographe et condenseur horizontal} 
permet aussi d'éclairer uniformément une plus grande hauteur de la 
fente. 

Les conditions d'isolement électrique, suffisantes en régime normal 
(110 ou 220 V), ne le sont plus lorsqu'on soumet le brûleur à des 
décharges condensées sous des tensions de 5 à 10 kV. La chaleur dégaz= 


Hier : 


gée interdit l'emploi d’un support isolant en « Lucoflex », même pro 
tégé du rayonnement de la lampe par une plaque d'amiante ; nous avons 
dû utiliser un support en fer et des isolateurs en porcelaine. Lampe et 
support sont reliés par deux tiges en U traversant toutes deux un bloë 
de porcelaine et isolées l’une de l’autre par une épaisseur de porcelaine 
suffisante pour assurer un bon isolement lampe-support même aux ten: 
sions les plus élevées. 


nine ie 


Fonctionnement du brûleur. — Tandis que dans le régime d’éclairs 
isolés nous avons pu utiliser sans autre artifice tous les brûleurs à mer- 
cure (Chenaille, Gallois) préalablement chauffés, avec le régime 
d’éclairs récurrents (50 par seconde) nous avons observé de nombreu 
ratés. C’est donc que le champ électrique existant à l’intérieur du tube 
au moment de la décharge, soit 6oo V/cm, n'était pas suffisant pour 
amorcer l'arc dans la vapeur du mercure. Une ionisation préalable at 
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moyen de la haute fréquence ou de radiations ultra-violettes ont com- 
plètement échoué : c'est par l'emploi d’une électrode - extérieure 
auxiliaire que nous avons pu amorcer à coup sûr les décharges, quelle 
qu’en fût la cadence. 

Nous avons donc fixé sur le corps même de la lampe, à 1 em environ 
de la borne mise à la masse, une électrode auxiliaire reliée à l’autre 
électrode (fig. 14); ce dispositif a pour effet d'augmenter considéra- 
blement le champ électrique à l’intérieur de la lampe, ce qui provoque 


» à coup sûr l’amorçage de l'arc. Cette électrode supplémentaire estcons- 


… tituée d’un collier en laiton de 1 cm de large, ouvert dans le bas pour 


… ne pas intercepier une partie du flux lumineux. Ce collier est 


maintenu en place par sa seule élasticité, pour éviter tout effort de 
dilatation. 


Le spectrographe. — Le spectrographe à grande dispersion utilisé a 
été construit il y a 20 ans par la Société Générale d’Optique pour 
MM. Daure et Bourguel. Il comprend : 


un collimateur de 1100 mm de distance focale et de 140 mm de 
diamètre, 

un train de à prismes en flint léger (nn — 1,623) de 120 mm de 
haut et 170 mm de côté, 

une chambre photographique : l'objectif a une distance focale 
de 1 100 mm environ et un diamètre de 14o mm; lechâssis qui sup- 


: porte la plaque est incliné d'environ 130 par rapport au plan focal de 


l'objectif. Ce châssis peut pivoter autour d'un axe vertical, qui malheu- - 
reusement n’est pas contenu dans le plan de mise au point. 


Nous avons d’abord réglé photographiquement le tirage et l'incli- 
naison du porte-plaque en utilisant les raies d'émission du fer. 

La grande dispersion de ce spectrographe n’a pu être obtenue que par 
l'emploi d’un objectif de grande focale, donc peu ouvert (ici f/8); c’est 
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un inconvénient dans la détection photographique des faibles rayonne- 
ments ; mais nous avons rappelé que, dans la détection photoélectrique, 
la sensibilité est liée seulement au flux incident, donc, pour une image 
d'intensité donnée projetée sur la fente, à l’ouverture du collimateur. 
Par conséquent ici nous pourrions profiter de cette dispersion ; de plus 
une grande dispersion facilite la construction de la fente exploratrice et 
de son mécanisme de translation. C’est pourquoi nous avons finalement 
adopté ce spectrographe pour vérifier nos conceptions sur les lampes à 
éclairs. 

Ce spectrographe à 3 prismes devrait, à résolution égale, être 3 fois 

lus lumineux qu’un spectrographe à un seul prisme ; en effet puis- 
qu'il est 3 fois plus dispersif, on devrait pouvoir travailler avec une 
fente 3 fois plus large. 11 n’en est pas tout à fait ainsi car, justement à 
cause de la grande dispersion, les différents faisceaux monochroma- 
tiques se déplacent d’une manière importante devant l'objectif de 
chambre et il se produit un effet d’œil de chat très sensible aux deux, 
extrémités du spectre. En particulier pour les radiations extrêmes la. 
moitié du faisceau seulement pénétrait dans la chambre ; dans ces 
conditions le gain dû à la dispersion est pratiquement annulé aux 
extrémités du spectre. De plus, le faisceau tombant sur les prismes au 
voisinage de l'incidence brewstérienne, la moitié du flux lumineux au 
moins est perdue par réflexion ; il faut enfin ajouter les pertes par trans- 
mission du fait de la grande épaisseur de verre traversée. 

Nous avons déjà signalé qu’un spectromètre moderne doit être cons- 
truit à partir d’un réseau (62), mais, l’objet de notre travail se limitant 
à la mise au point d’un ensemble source-détecteur, nous nous sommes 
contenté du spectrographe à grande dispersion du Laboratoire. Si nous 
insistons sur la faible luminosité de cet appareil, c’est pour mieux 
mettre en valeur l'intérêt de notre montage : si on opère avec une 
source de faible puissance (250 W), un spectrographe peu lumineux 
et un photomultiplicateur non refroidi, le gain de notre montage 
(20 environ) ne compense que la substitution de notre brûleur à la 
lampe Toronto (36) (43). Il est bien évident que, dans un montage défi- 
nitif destiné à l’effet Raman, il faudrait associer notre ensemble source- 
détecteur à un spectromètre à réseau. Les résultats que nous avons 
obtenus, malgré l’utilisation d’un appareil dispersif moins bien adapté, 
justifient l'emploi des éclairs dans les cas où on est gêné par la faiblesse 
du flux lumineux. 


Dispositif mécanique de balayage. — Le récepteur n’est done 
plus une plaque photographique mais un photomultiplicateur 
. (RGA type 931 A) solidaire d’un chariot mobile (fig. 15). . 

Grâce à un moteur ce chariot se déplace parallèlement au châssis 
porte-plaque ; un écrou fixé au chariot progresse le long d’une tige 
filetée animée d’un mouvement de rotation uniforme et ainsi la cellule 
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balaye progressivement toute l'étendue du spectre. On peut régler la 
vitesse de balayage par un jeu de poulies à 4 étages. Le logement de la 
cellule comprend les aménagements suivants (fig. 16) : 


Parrats RS RC pere 
RSR 


Een | ne 
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Fig. 15. — Support mobile du multiplicateur. 


» une fente exploratrice, de largeur réglable entre o et 3/10 mm, 
“qui se déplace dans le plan focal de objectif du spectrographe ; 
une lentille bicylindrique L en plexiglas. 


Pour expliquer la présence et le rôle de cette lentille il nous faut 
“rappeler les positions relatives de la fente F (dans le plan focal de 


Fig. 16. 


l'objectif) et de la photocathode C du multiplicateur d'électrons ; des 
-aisons d’encombrement et de mécanique nous ont amené à adopter 
pour la distance fente-photocathode la valeur minimum de 6 cm. Le sys- 
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tème fente-photocathode ne peut subir qu’une translation : par conséquents 
la direction FC ne peut être amenée à coïncider successivement avec less 
rayons moyens de tous les faisceaux monochromatiques. Puisque, avecs 
le système des 3 prismes, l’inclinaison des rayons moyens varie de 159 
d’un bout à l’autre du spectre, il s’ensuivrait une perte importante du 
flux tombant sur la fente. 
Mais si on place le centre C de la photocathode au point conjugué dus 
centre F de la fente par rapport à une lentille L et si l’on donne à cette 
lentille une surface suffisamment grande pour qu'aucun des faisceaux, 
monochromatiques ne soit diaphragmé, on est certain que tout le flux 
reçu par la fente atteindra la photocathode. + 
Du point de vue de l'optique géométrique il aurait suffi d’une lentille” 

- biconvexe de courte distance focale, 15 mm environ ; mais, faute d’avoir 
un diamètre suffisant, elle aurait diaphragmé le faisceau en hauteur et 
nous aurions ainsi perdu le bénéfice de l'emploi d’une grande hauteur 
de fente (elle atteint 20 mm environ dans notre montage). La photo 
cathode du multiplicateur est un rectangle de grande hauteur (25 mm) ; 
on peut donc laisser le faisceau s’étendre verticalement; c’est pourquon 
nous avons pensé à une lentille bicylindrique pour collecter ainsi tout” 
le flux. Il n’est pas facile de trouver une lentille cylindrique aussà 
bombée ; nous l’avons façonnée en plexiglas : cette matière, transpa# 
rente dans le visible et le proche ultra-violet, se travaille et se polit a à 
tour sans grandes difficultés. On sait que la surface de la photocathode 
se détériore sous un éclairement intense et que la sensibilité varie d’un” 
point à un autre. Il est donc déconseillé de concentrer le flux sur une 
portion réduite de la photocathode. Or notre lentille donne en définitive. 
sur la photocathode une pseudo-image de F légèrement étalée tant à 


à cause des aberrations géométriques que des imperfections de sur= 
face. ; 
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L’amplificateur enregistreur. — L'amplificateur que nous avons 
réalisé est conforme aux principes que nous avons développés dans là 
chapitre premier et dont le schéma-bloc était donné sur la figure 2. M 


Alimentation H. T. du photomultiplicateur. — Pendant longtemps É. 
photomultiplicateurs ont été alimentés par des piles; il est évident: 
qu'alors la stabilisation et le fractionnement régulier de la tension né 
posaent aucun problème ; par contre une telle alimentation rés6n CI 
un danger certain d’électrocution par contact accidentel. C’est pourquoi, 
avec l'apparition dans le commerce d’alimentations stabilisées pour 
compteurs Geiger-Müller et compteurs à scintillations; les alimentations 
à piles ont pratiquement disparu. «:; 

Comme nous amplifions le signal (en alternatif », nous ne 6101 
pas gêné par la dérive lente du courant d’obscurité ; seule peut m1] 
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dans l’amplificateur la modulation du courant d’obscurité par la tension 


de ronflement de l’alimentation du photomultiplicateur (qui change 
périodiquement le coefficient d'amplification en courant des dynodes) 
mais, comme nous le savons déjà, l’amplificateur est suivi par un 
« boxcar » qui est commandé à des instants dont la phase par rapport au 
secteur est pratiquement fixe ; il s'ensuit donc que ni ce signal parasite 


. ni ses harmoniques ne sont transmis. Dans ces conditions une simple 


alimentation à stabilisateur devait suffire (fig. 17) : un transforma- 
teur (AOS2 de Vedovelli) fournit la HT qui est redressée en monovalve 
par un tube 2X2, et filtrée sommairement par un circuit RC 


-(R— 500 kQ; C— 0,1 uF). Le stabilisateur shunt est constitué par la 


2X2 


Fig. 17. — Alimentation H.T. du photomultiplicateur. 


chaîne 2 X 150 À 1 — EL 81 : le potentiomètre de commande est en réa- 
lité un commutateur à résistances fixes dont les résistances ont été 
déterminées de telle sorte que le coefficient d'amplification du photo- 
multiplicateur est-multiplié sensiblement par 2 lorsqu'on passe d’un 
plot au suivant ; l’amplification maximale (10° environ) est obtenue sur 
le 12° et dernier plot. Le stabilisateur a donc le double rôle de rendre 
la tension d'alimentation à peu près indépendante de la tension du sec- 
teur et de fixer le coefficient d'amplification du photomultiplicateur. 
Le fractionnement régulier de la tension pour l’alimentation des 
dynodes est obtenu par une chaîne de résistances-capacités identiques. 
Comme la tension d'alimentation des dernières dynodes varie sous 
l'effet des fortes impulsions lumineuses (par suite de l’augmentation 
subite du courant d'électrons secondaires), ce qui détruit la linéarité du 
multiplicateur, nous avons shunté les résistances par des condensateurs 
de capacité relativement élevée, 500 PF. 


. : age Ë EE 
Le signal à la sortie du photomultiplicateur ‘est intense É fois plus 


grand qu'avec le montage continu), le bruit est uniquement dû à l'effet 
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de grenaille et la résistance de charge peut être de type courant puisque 
son bruit propre reste négligeable. Nous avons fixé la constante de 


temps à — ; c’est une valeur suffisamment faible pour que le signal ne 


soit pas modifié et néanmoins assez forte pour intégrer les grandes lan- 
cées du bruit (ce qui réduit les risques de saturation de l’amplificateur 
et du boxcar). Nous en avons déduit la résistance de charge 
R—o,5 MQ, en tenant évidemment compte de la capacité parasite des 
électrodes et du câblage, soit Cæ 10 pF. 

Entre la charge du photomultiplicateur et l'entrée de l’amplificateur 
se trouve une ljaison résistance-capacité qui élimine la composante 
continue et rend la polarisation du tube d’entrée indépendante du cou- 
rant moyen photoélectrique. 


L’amplificateur, — La bande passante étant indifférente, à condition 
toutefois que la forme du signal soit respectée, l’amplificateur est du 
type classique à large bande, donc linéaire jusqu’à 500 kHz. Du côté 
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Fig. 18. — Schéma de l’amplificateur. 


des fréquences basses, contrairement à ce qu’on pourrait penser, sa 
réponse n’est pas conditionnée par la fréquence de répétition ; l’ampli- 
ficateur doit seulement transmettre, sans l’incliner sensiblement, la 
crête d’un signal rectangulaire de durée +; il en résulte que si on veut 
une pente de moins de 1 p. 100 il suffit que la constante de temps des 
liaisons soit supérieure à 100 r—/ ms, ce qu’on réalise facilement sous 
un faible encombrement (500 k@, 10 nF). Comme la fréquence zéro 
ne passe pas, les signaux se centrent automatiquement autour de leur 
valeur moyenne : l'amplitude ne diminue que d’une fraction négli- 
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geable puisque rÆT, et, la constante de temps des liaisons étant 
faible, cette moyenne s'établit en moins d’une période. 


L'amplificateur proprement dit (fig. 18) comporte un seul tube ampli- 
ficateur EF 80 avec une charge d’anode faible (10 kQ). Le tube suivant, 
également du type EF 80, est monté en cathodyne ; son rôle est d’abaisser 
l'impédance de sortie, de sorte que le boxcar est alimenté sous impé- 
dance faible. 


Le « boxcar », intégrateur de moyenne. — Le « boxcar » joue le rôle 
d’un simple interrupteur qui met, ou non, le circuit intégrateur en 
relation avec la sortie à basse impédance de l’amplificateur (fig. 18). 

La constante de temps du circuit intégrateur est égale à 20 +. Cette 
valeur est assez élevée pour que l’intégration soit suffisamment rigou- 
reuse et cependant elle n’augmente pas trop la constante de temps de 
l’ensemble : dans ces conditions, la « rigueur » de l'intégration est 
supérieure à 95 p. 100 et la constante de temps à la sortie est égale à 
0,5 sec. En régime permanent le signal de sortie est égal à la moyenne 
du signal d’entrée et par conséquent le gain en tension est égal à 1 ; 


c ë . FL, 
mais le gain en puissance vaut alors - — 500. La constante de temps 


élevée qui est due au circuit intégrateur n’est absolument pas gênante : 
en effet dans l’enregistreur 1l ne sera jamais utilisé de constante de 
temps totale inférieure à 1 seconde. Nous avons choisi comme valeur 
des éléments du circuit : 10 kQ — o,1 uF. 

Le condensateur-réservoir est placé dans la grille d’un nouveau 
tube EF80o monté en cathodyne ; ce montage est obligatoire du fait que 
le condensateur doit, pour rester chargé pendant l'ouverture du « box- 
car », être connecté à une impédance élevée. 

L'interrupteur électronique a été réalisé simplement par l'utilisation 
d’une double triode 12 AU7 dont les cathodes et les anodes croisées sont 
réunies respectivement à la sortie de l’amplificateur et à l'entrée de 
l’'intégrateur. Lorsque les grilles sont fortement négatives, le circuit 
est pratiquement interrompu ; lorsque les grilles sont libérées, elles se 
placent au potentiel de la cathode et le tube se comporte alors comme 
un court-circuit bidirectionnel (impédance 2 kQ environ). 


La commande de l'interrupteur est obtenue par l'intermédiaire d’un 
amplificateur auxiliaire. Cet amplificateur est commandé par une cellule 
photoélectrique placée au voisinage du brûleur ; il fournit un « décou- 
page » absolument cadré sur l'éclair ; donc on utilisera entièrement le 
signal. Cet amplificateur est complété par une double diode qui joue le 
rôle de butée électrique et met en forme l'impulsion de sortie : le signal 
de commande ainsi obtenu est alors toujours rectangulaire et son 
amplitude est indépendante des variations de forme de l'impulsion 
lumineuse. | 


ont 


1284 FRANÇOIS VALENTIN 


Le voltmètre enregistreur. — Le cathodyne de sortie du boxcar a # 


un double rôle. D’une part, comme nous l'avons déjà dit, il assure par-. 
faitement l'isolement du condensateur-réservoir ; d'autre part il fournit 
un signal à basse impédance et il permet ainsi l'adaptation d’une : 


constante de temps modifiable à volonté. Cette constante de temps ne 


peut pas être obtenue sur la cathode à cause de sa faible Impédance de : 


sortie et de la variation de cette impédance avec le signal. C'est pour- 
quoi nous avons ajouté un circuit intégrateur à résistance-capacité. 
Ce circuit étant connecté à une grille, la résistance peut prendre 


toute valeur jusqu’à 10 MQ environ et, sans encombrement excessif, « 
avec un condensateur au papier on peut atteindre des capacité de 5 à 


6 wF. On peut obtenir ainsi, pour la constante de temps, toute valeur 
comprise entre 1 seconde et : minute, ce qui couvre largement toute la 
gamme d'utilisation ; nous avons utilisé le plus couramment une 
constante de temps de 10 secondes (R = 10 MQ, C—1 yF). 
L'alimentation de l’enregistreur est obtenue par une double triode : 


une des grilles est attaquée par le circuit d'intégration, l’autre est reliée 


à un potentiomètre ; on peut ainsi déplacer le zéro à volonté, ce qui 


s’est avéré fort pratique. L'entrée de l’enregistreur est prise entre les » 


deux cathodes par l'intermédiaire d’un potentiomètre qui permet faci- 


lement de régler l'étendue de l’échelle. Le libre accès à la grille de # 
réglage de zéro serait fort pratique dans le cas où l’on voudrait étalon- « 


ner l’enregistrement en temps, longueur d’onde ou nombre d’ondes : il 


suffirait en effet d'envoyer sur cette grille des impulsions définies par « 
des cames pour obtenir directement des marques sur l’enregistrement. M 


Comme la grande constante de temps est sur l’autre grille, le circuit de 


cathode, et donc l’enregistreur, réagissent instantanément. 


CHAPITRE V 


Résultats et conclusions. 


Enregistrement du spectre Raman du toluène. —Il s’agit évidem- 


ment des raies Raman négatives dont les longueurs d'onde sont supé- 
rieures à celles de la raie excitatrice. 


Pour un enregistrement photoélectrique, il est commode de choisir 


comme raie excitatrice la raie indigo 4 358 À : ses satellites 4 347 et 
4337 À ont une intensité beaucoup plus faible et les raies Raman cor- 
respondantes n'apparaissent pratiquement pas; jusqu’à la raie 4 916 À, 


on ne rencontre aucune autre raie importante du mercure et le fond ” 


continu reste très faible, Contrairement aux plaques photographiques, la 
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sensibilité spectrale des photomultiplicateurs du type S/ s'étend au-delà 
du vert, si bien qu’on peut enregistrer toutes les raies Raman négatives 
excitées par la raie indigo, alors qu’en photographie les raies voisines 
de 3 000 cm! excitées par 4 358 À tomberaient dans le « trou » de sen- 
sibilité des plaques rapides. 

L'enregistrement que nous présentons (fig. 19) couvre l'intervalle 
spectral 4 300-5 100 À. Nous avons réglé le générateur à 5 joules par 
éclair, soit au quart de sa puissance maximale. Notre brûleur à mer- 


Hg 8 
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Hg4660 
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Fig. 19. 


cure de type H. B. B. dissipe facilement cette faible puissance par 
refroidissement naturel (simple convection). Nous avons filtré le fais- 
Cceau incident par une gélatine Kodak Wratten n° 34 A qui absorbe la 


raie violette Lkoh7 À et les raies vertes dont la longueur d’onde est 
supérieure à / 800 À sans affaiblir sensiblement la raie excitatrice 


. Œ 1° . . . , Z À 
indigo 4 358 À : nous éliminons ainsi du domaine spectral analysé à la 
fois les raies Raman de grande fréquence qui auraient été excitées par 


la raie violette et les raies vertes dues à la diffusion Rayleigh. Nous. 


‘avons obtenu cet enregistrement en évitant délibérément l'emploi des 
filtres liquides classiques (praséodyme) (62) qui éliminent les faibles raies 
et le fond continu au voisinage immédiat de la raie indigo excitatrice : 
c’est pourquoi le fond continu et quelques raies du mercure apparais- 
sent encore entre 4 4oo et 4 700 À et on pourra remarquer la netteté 
avec laquelle les raies Raman se détachent sur ce fond sans qu’il appa- 
raisse de saturation dans l'amplificateur. 


] 
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Pour réaliser cet enregistrement, nous avons adopté une constante | 
de temps de 10 secondes et nous avons poussé la sensibilité jusque 
faire apparaître le bruit de fond : avec cette sensibité, la raie 3 000 cm 
dépasse largement les limites de l'enregistrement et nous avons dû, au 
voisinage de la raie excitatrice, modifier le niveau zéro pour ramener | 
la plume et enregistrer le spectre au voisinage de la raie 209 cm”*. Sur 
le mème enregistrement nous avons reporté la diffusion Rayleigh de la. 
raie excitatrice et de ses satellites avec la plus faible sensibilité de 
l’amplificateur (environ 1/1000 de celle qui a servi au premier enregis- | 
trement) : on peut ainsi voir sur cette partie de l'enregistrement que la 
raie excitatrice a conservé ses qualités d’intensité, de finesse et d’absence 
de fond qui l'avaient fait adopter par les usagers des arcs continus. 

Rappelons que notre but, en présentant cet enregistrement, n'était 
pas d'illustrer les qualités d’un nouveau spectromètre Raman, mais de 
mettre en évidence le gain obtenu avec un montage utilisant des 
impulsions ; pour bien apprécier ce gain, rappelons que nous n'avons 
pas recherché le maximum de luminosité du système optique : c'est 
ainsi qué nous utilisé le brüleur Gallois avec un condenseur classique 
qui transmet moins de 10 p. 100 de son flux lumineux total. 


Conclusion. — Dans la détection photoélectrique des faibles éclaire= 
ments les astronomes et la plupart des spectroscopistes ont mis à profit 
l'excellence de l’amplification en courant continu par les dynodes des 
multiplicateurs pour obtenir sur l’anode un courant directement utili= 
sable (photomultiplicateurs Lallemand à 19 étages) qui soit aussi peu 
brouillé que possible par l’apport de bruit inhérent à tout amplifica= 
teur. La sensibilité est alors déjà si grande que l’on peut utilement 
mettre en œuvre une modulation mécanique ou interférométrique du 
flux lumineux incident pour faciliter l’amplification complémentaire; 
derrière le photomultiplicateur, qui est nécessaire pour amener les 
faibles signaux détectables au niveau propre à l'enregistrement. 

Mais tout procédé de modulation mécanique s'accompagne de la perté 
d’une fraction des photons incidents : cette remarque a suscité notre 
travail, car elle nous amène à penser que dans l'étude des rayonne- 
ments excités par une source auxiliaire, au Laboratoire, et par exemple 
dans le cas de l’effet Raman, il serait plus avantageux de moduler 
directement le flux lumineux dans la source excitatrice. 

En approfondissant la théorie de ce dispositif nous avons alors remar- 
qué que, contrairement à ce qui se passe dans le radar où la concentra: 
tion de l’énergie dans de courts intervalles de temps n’améliore pas le 
rapport Signal/Bruit en première approximation, nous pouvions dans 
notre projet obtenir pour ce rapport fondamental une amélioration 
d'autant plus grande que la durée de l'éclair serait plus brève. 

L'orientation des recherches dans le Laboratoire nous a conduit à 
vérifier expérimentalement cette théorie, en appliquant notre méthode 
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à l'étude de l’effet Raman ; pour cela, nous avons construit des géné- 
rateurs de décharges condensées de tension de plus en plus élevée et 
simultanément de durée de plus en plus brève jusqu'à 10 kV, puis jus- 
qu'à 100 kV. Mais les lois simples reliant la luminosité à l'excitation 
électrique ne subsistent pas dans ces régimes poussés et nous avons dû 
étudier le comportement des brüleurs à mercure alimentés par ces 
décharges pour préciser les lois de formation des impulsions lumi- 
neuses. Nous avons alors constaté que ces sources étaient utilisables 
jusqu’à des tensions très élevées, mais que, le gain augmentant moins 
vite que la tension, l'efficacité atteignait un plafond et qu’en pratique 
il était inutile de dépasser quelques milliers de volts. 

Nous avons alors construit un générateur de décharges condensées 
d’un fonctionnement très sûr et régulier sous une tension de 10 KV et 
une durée d’éclair de 40 usec. Après l’essai de plusieurs solutions plus 
itraditionnelles, l'expérience nous a fait adopter en définitive un igni- 
tron comme tube interrupteur synchronisé par le secteur. La régularité 
M’allumage du brûleur en régime « éclairs » a dû être aussi étudiée 
et perfectionnée : en disposant simplement un collier d'amorçage sur 
le tube de quartz à proximité de l’une des électrodes, on a obtenu la 
régularité nécessaire. | 
“ Après avoir rappelé l'origine du bruit de fond dans un détecteur 
photoélectrique, nous avons fait la théorie complète de l’évolution du 
“rapport Signal/Bruit à travers différents types d’amplificateurs. 

Nous avons ainsi montré de façon précise que le gain obtenu grâce à 
“notre montage provenait uniquement d'une propriété particulière de 
Ma cellule photoélectrique, à savoir qu’elle fournit un courant dont l’inten- 

sité est proportionnelle à la puissance lumineuse et non à sa racine 
“carrée. C'est l'exploitation de cette particularité qui constitue la princi- 
pale originalité de notre travail : le transformateur d'énergie qu'est une 
cellule photoémissive à vide n’est pas un organe linéaire ; quand l’éner- 
\gie s'accroît dans un certain rapport K, l'énergie électrique fournie par 
Lla cellule s'accroît comme le carré de ce rapport, K?, et il en résulte 

“alors une augmentation du rapport « Puissance de signal/Puissance de 
Vbruit » égal au facteur de condensation de l'énergie dans le temps (ou 
rapport de la période de répétition T à la durée + de l'impulsion). Il faut 
“alors imaginer une structure d’amplificateur propre à conserver inté- 
 gralement ce gain initial. Il ÿ a là un problème d'électronique nouveau 
auquel nous proposons une solution originale. Nous avons montré qu'il 
Vétait nécessaire d'utiliser un « découpage » et d'éviter l'emploi de tout 
dispositif non linéaire, et qu’ainsi se trouve posé un nouveau problème 
. de démodulation ; ces conditions ayant été réalisées dans notre montage, 
l'expérience a montré que le gain est conservé quels que soient le type 
et la constante de temps de l’enregistreur utilisé. 

__ Plus généralement, chaque fois qu'un transformateur _d’énergie 
conduit à une augmentation relative d'énergie, on peut envisager que 
85 
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la condensation de l’énergie dans le temps se traduira par un gain par. 
rapport au bruit propre du transformateur. Get aspect particulier, et 
pourtant évident, de la transformation d'énergie dans les « récepteurs ». 
n’avait pas été, à notre connaissance, signalé Jusqu'ici ni mis à profit. 

Nous avons donc construit l’amplificateur correspondant ainsi qu'une: 
alimentation simplifiée pour le photomultiplicateur. Nous avons pu 
vérifier le bien-fondé d’une particularité un peu surprenante desw 
conclusions théoriques à savoir l’insensibilité du montage aux pertur- 
bations périodiques à la fréquence de découpage. Ainsi paradoxale- 
ment l'introduction d’un « découpage » à 50 Hz simplifiait la construc- 
tion des alimentations directes à partir du secteur, puisque ni cette 
fréquence ni ses harmoniques ne sont transmis. La précision du décou-" 
page destiné à encadrer le signal a été obtenue simplement à partir 
d’une cellule photoélectrique auxiliaire excitée par les éclairs. 

Après avoir donné la description détaillée et les schémas complets des 
l'alimentation « éclairs » du brûleur ainsi que de l’amplificateur qui 
est associé au détecteur photoélectrique, nous présentons un enregis-* 
trement dont la qualité démontre la validité de la théorie proposée pour 
cet ensemble. 

En résumé, on peut dire qu’on obtient avec les éclairs la même sensi-# 
bilité qu’en utilisant un brûleur alimenté en courant continu mais envi-* 
ron vingt fois plus puissant, c'est-à-dire, ici, la même sensibilité avec“ 
notre brüleur Gallois de 250 W qu'avec une lampe « Toronto » de” 
5 kW. $. 

(2 

Comme nous l’avons déjà fait remarquer, ce montage, qui n’apportem 
aucune amélioration par rapport au bruit de photons, procure un gains 
analogue à celui qu’on pourrait attendre d’un refroidissement du photo" 


TE : : E ; 
multiplicateur. Nous avons obtenu un gain en puissance —— 500, c'est 


à-dire que tout se passe comme si nous avions divisé par 500 le courant 4 
d’obscurilé (ceci est équivalent à un refroidissement à peu près constant" 
d'environ 1002 C) ; cet effet peut se substituer (comme dans notre mon-* 
tage) ou éventuellement s’ajouter à celui d’un refroidissement dus 
photomultiplicateur : en nous référant au gain de puissance que nousv 
avons obtenu, nous pouvons dire que notre procédé améliorera le rap= 
port Signal/Bruit tant que le courant de Signal, dans les conditions” 
habituelles, n’excédera pas 500 fois le courant d’obscurité. à 4 

Ainsi, dans certains cas, notre procédé ne peut que concurrencer 
l'effet du refroidissement du photomultiplicateur : c’est le cas de lan 
détection de l’effet Raman, application qui nous a été tout d’abord” 
imposée par la technique et les facilités que nous avons trouvées au 
Laboratoire qui nous a accueilli. Par contre notre procédé apportera 
un gain incontestable dans les montages où le photomultiplicateur est. 
inaccessible et dans toutes les techniques qui nécessitent un découpage. 
C'est ainsi qu'il doit trouver un vaste champ d’application mn 


= 
à 
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études sur la phosphorescence qui nécessitent à la fois l'impulsion et le 
- découpage. $ 

L'étude détaillée que nous en avons faite montre l'importance de la 
“réponse « quadratique » du détecteur photoélectrique : sans cette loi de 
‘la réponse aucune amélioration ne serait possible. Nous indiquons 
“d'une manière précise comment il faut construire l’amplificateur 

associé. 

Enfin, au cours de l’étude de la source, nous avons contre toute 
“attente découvert que le spectre de la décharge condensée dans la 
- vapeur de mercure sous moyenne pression, avec électrodes de mercure, 
“est constitué par un ensemble de raies relativement fines et peu nom- 

breuses et un faible fond continu ; c’est pourquoi on peut utiliser la 
technique des éclairs pour l'obtention de raies monochromatiques 

intenses. Rappelons que le gain d'intensité lumineuse obtenu à partir 
» des brûleurs à surpression s'accompagne d’un fond continu très intense 
et d’un élargissement considérable des raies. 
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4 INTRODUCTION 


« L'électrochimie des sels et oxydes métalliques fondus a donné lieu à 
kde nombreuses recherches expérimentales et théoriques ; sur le plan 
industriel, la fabrication de l'aluminium est l'exemple qui illustre le 
mieux l'importance de ce domaine. A l’échelle du laboratoire, un grand 
nombre de travaux ont été effectués afin de préciser la structure des 
“sels à l’état liquide : ionisation, structure et mobilité des ions constitu- 
tifs. Enfin du point de vue théorique, les recherches poursuivies dans 
Ce domaine contribuent à l'élaboration d’une théorie cinétique des états 


ondensés. 
Depuis le succès obtenu par ailleurs dans la préparation de l’eau 


. (1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
-31-janvier 1958 devant la Commission d'examen. 


1 Annales de Physique, 1959. 83* 
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lourde, les méthodes électrochimiques trouvent des applications dans 
un domaine devenu très important : la séparation des isotopes. En pars 
ticulier, Klemm, en 1947, est parvenu à séparer le lithium-6 du 
lithium-7 par électromigration des ions Li* dans le chlorure de lithium 
fondu. Ces expériences ont montré que la mobilité de l’isotope léger est 
légèrement plus grande que celle de l’isotope lourd. D'autre part, la 
différence de mobilité de deux ions isotopiques dans les sels en fusion 
a également été observée au Laboratoire de Physique et Chimie 
Nucléaires du Collège de France, au moyen d’une technique nouvelle 
calquée sur la classique électrophorèse sur papier. 

Cependant, les connaissances actuelles sur la structure des sels à 
l’état liquide étant encore fragmentaires, le but du présent travail a été, 
tout d’abord de mesurer systématiquement la mobilité de divers ions, 
dans des nitrates alcalins fondus. Dans ces expériences l'usage d'iso= 
topes radioactifs rend aisées la localisation et la détermination quanti= 
tatives des ions envisagés. 

La technique utilisée dans ces expériences est une électrophorèse sur 
papier d'amiante imprégné de sels fondus. Au cours d’essais prélimis 
naires nous avons constaté que l’amiante avait la propriété de fixer 
certains ions. Cette fixation, interprétée comme un phénomène d'échange” 
d'ions, a pu être appliquée avec succès à la séparation chromatogra=" 
phique des ions alcalins. 

Cette technique d’électrophorèse, après avoir été utilisée pour séparer 
et mesurer la mobilité d'ions différents par leur nature, a été finale: 
ment appliquée à l'étude de la séparation d’isotopes par électromigra= 
tion dans les sels fondus. La différence relative de mobilité dans des” 
nitrates alcalins fondus des ions isotopes %K — ‘1K, S5Rb—57Rb, 
1#0s— 1%1Cs a été mesurée. L'influence de la température sur la sépa= 
ration de fLi— Li a été examinée. | 


CHAPITRE PREMIER 1 


Propriétés électrochimiques des sels fondus. 


Nous rappellerons dans ce premier chapitre quelques résultats expé= 
rimentaux et théoriques relatifs aux propriétés des sels fondus. $ 
À l’origine, c’est en vue de préparer certains métaux -qu’ont été 
effectuées les premières électrolyses de sels ou oxydes à l’état liquide. 
Déjà, en 1807, Davy préparait pour la première fois du sodium métal=* 
lique par électrolyse de la soude caustique fondue. Dans le cas de l’alu= 
minium, les procédés électrolytiques, infructueux pour les solutions 


aqueuses de sels d'aluminium, se sont appliqués avantageusement aux 
sels fondus. co ! 
E: 

A 
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Conductibilité électrique des sels en fusion purs. — A cause de 
… la très haute conductibilité des sels fondus, la forme géométrique de la 
cellule de mesure doit être telle que la constante de résistance soit 

élevée. Par exemple, dans l'appareil mis au point par Lorenz et Kalmus 
-en 1907 (48), et fréquemment utilisé depuis, le passage du courant 
électrique à travers un capillaire réalise cette condition (fig. 1). 

Parmi les travaux systématiques effectués par cette méthode, citons 
‘les mesures de conductibilité des nitrates alcalins de 
» Jaeger et Kapma (31). Le tableau I résume leurs ré- 
- sultats. 

. Ces résultats ne permettent pas de comparer entre 
-elles les mobilités des divers ions alcalins car les 
» températures diffèrent ainsi que le milieu de migra- 
- ton. 

 En1926, Biltz et Klemm (8) ont exposé le résultat 
… d’une étude très vaste sur la conductibilité des chlo- 


-rures d'un grand nombre d'éléments couvrant une 
> grande partie du tableau de Mendeleieff. La conduc- 
. tibilité des chlorures purs à l’état fondu varie beau- 
oup plus largement d’un élément à l’autre, que celle 


Fc 
-de leurs solutions aqueuses. C’est pourquoi cette 


4 


| LE 1h) ti 


La 


pp! 


… grandeur caractérise bien la nature des liaisons per- 
- mises par les divers éléments. Pour pouvoir comparer 
_ les conductibilités entre elles, Biltz et Klemm essayent Fig. 1. — Cellule 
- de définir des états correspondants. Ils pensent en par- He ronde 
4 ticulier qu’il serait important de rapporter les conduc- vité (Lorenz et 
Ë tibilités au point d’ébullition du composé, par exemple Kalmus (48)). 


à une température égale aux 3/4 de ‘la tempéra- 
ture absolue d’ébullition. Mais cette dernière gran- 
“ leur étant souvent mal connue, ce sont les mesures au point de fusion 
qui sont comparées entre elles. Les chlorures étudiés peuvent être 
= classés essentiellement en deux catégories extrêmes : les bons conduc- 


teurs, dont l’ordre de grandeur de la conductibilité varie de 1 à 0,1, et 


2 


= les mauvais conducteurs, dont la conductibilité est inférieure 
! TagBzeAU Î 
; [a ! | | 
D SSP ENO, l'NaNO, ‘| CKNO, | RENO.. | ‘EsNO, 
3 Point de fusion 0 'n. n+.2 2 1: 245 308 334 310 AI4 
à duetibilité électrique au point 4 
4 - Fpiee : ; ; . 0720 0,970 0,621 | O,415 0,545 

4 | | 


1 ÉTÉ ARLES MR: 


2 | 
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à 105 ohm-t cm? éq-‘. Sur le tableau de Mendeleieff ces deux catégo- 
ries sont séparées par une diagonale en escalier représentée au 


tableau IT. 


Tagzeau II 


Conductibilités équivalentes des chlorures des éléments 
mesurées au point de fusion 


(D'après Biltz et Klemm). 


HCI 
102 
LiCl CCl 
166 ° 
NaCIl SiCly PCI 
133:5 9 9 
KCI LC VCL 
103,5 o o 
RbCI SrCl YO ZrCl, NbCI; MoCl; 
78,2 55,7 9,5 DAMON 1,8.10%% 
CsCI BaCL LaCl, HiCL TaCI, WCIS 
66,7 64,6 2 ce 1o-%+ 2HTOR 1 
ThCl4 UCI, 
16 0,347 
*) À une température supérieure de 35° au point de fusi 
+ Conductibilité spécifique. é RSS HE 


M. Haïssinsky associe ces variations périodiques des conductibilités 
des chlorures fondus à l’électronégativité des éléments (29). Cette der 
nière grandeur est égale à la moyenne arithmétique entre l'énergie 
d'ionisation première (x > x*+e-) et celle d’affinité électronique 
(@ + e— —> x) : Wells (62). à 

Selon Haissinsky, la conductibilité du sel fondu est d'autant plus 


à 


à 


: 4 


Fr 
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L4 LA # La # LA 3 » 4 
élevée que la différence entre les électronégativités des constituants est 
plus grande. La même ligne en escalier, qui sépare les bons conduc- 


- teurs des mauvais dans le tableau périodique de Biltz et Klemm sur la 


conductivité des chlorures fondus, passe par les éléments dont l’élec- 
tronégativité est égale à 1,5. 


Additivité des conductibilités ioniques. — La conductibilité élec- 


* trique d’un mélange de sels devrait être égale, à une température don- 
née, à la somme des contributions dues à la migration des divers ions 


qui constituent le mélange. Bloom et Heymann (g), en 1947, ayant 


- mesuré la conductibilité électrique 


ve dl 


 sence dans le mélange, ne donnent 


» tive avec cependant une légère 


d’un grand nombre de mélanges de tee 
sels à l’état fondu, trouvent que la 
règle d’additivité. n’est jamais 
vérifiée en toute rigueur. Le plus 
souvent, quand les ions, en pré- 


lieu à aucune formation de com- 
plexes, l’additivité est approxima- 


déviation négative, c'est ce qui à 
lieu avec les mélanges NaCl — 
KCI, NaCl — CaCl, NaCl — 


PbCL, NaNO, — KNO:, etc. Jus- 02 04 O6 - 08 10 

qu’à présent cette légère déviation fraction molaire de KCL 

dansile cas CH CON simples Fig. 2. — Conductibilité équivalente 
- n’a pas trouvé à explication satis- du système KC1 — CdCL à 7200G 
» faisante. (Bloom et Heymann (9)). 


Dans le cas de systèmes binaires 
donnant naissance à des composés 


| intermédiaires, la conductibilité électrique du mélange fondu est tou- 
» jours très inférieure à celle que prévoit la règle d’additivité. C'est le 


cas des mélanges CdCl: — NaCI, CaCl: — KCI et PbCl; — KCI. Par 


* exemple, sur la figure 2, est portée la courbe représentant la conducti- 


| 


vité à 720° C des mélanges or ÉCrEen fonction de la com posi- 
tion. Si la règle d’additivité était valable, la variation devrait être linéaire 


» entre la conductibilité de CdCl, pur et celle de KCI pur. 


Pourtant, les composés intermédiaires décelés par l'analyse thermi- 
que sont attribués à la formation de combinaisons moléculaires dans 
’état solide. L'existence d’un minimum de conductibilité indiquerait 
don: que l'association ionique existe déjà dans le liquide. Apparem- 
ment de tels complexes ne se dissocient pas notablement quand la 


température s'élève. 


juil 
CEATTUT" 
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Mesure des nombres de transport. 


La contribution à la conductibilité et par suite la mobilité des ions 
qui constituent un sel ou un mélange de sels peuvent être déterminées . 
si l’on connaît le nombre de transport de chacun d’eux. À premières 
vue, il est difficile de définir le concept de nombre de transport dans 
le cas d’un sel fondu, car un tel électrolyte est constitué uniquement 
d'ions et, en raison de l'équilibre électrostatique qui doit exister à 
chaque point du milieu, l’électrolyte contenu dans les compartiments 
anodique et cathodique ne change pas de composition. Cependant, 
si les divers compartiments sont séparés par des membranes semi- 
perméables permettant le passage des ions mais empêchant la cireu- 
lation du fluide, lè transport des ions se traduit par une variation du 


Tagceau III 


SE RE EE PPT PER € 0 KCI | KBr KI 


Conductibilités Q=Lem-L Nr 120 | 109 104 


niveau liquide dans les compartiments anodique et cathodique. Ce 
‘principe suggéré d’abord par Karpachev et Pal'Guev (34), a été utilisé 4 
en 19955 par Duke et Laity (23) pour déterminer les nombres de trans- L 
port de PbCL ; les compartiments anodique et cathodique sont séparés + 
par un diaphragme de porcelaine poreuse. Ces auteurs trouvent ainsi | 
qu'à 565° C, le nombre de transport de l'ion CI- dans PbCL est Ë 
de 0,750, ce qui signifie que les 3/4 du courant électrique sont dus à la | 
migration de l'ion CI-. % 
D'une façon générale, la conductivité des sels fondus est en majeures 
partie due à un seul type d’ion. Ainsi dans les chlorures alcalins fon- 
dus, la contribution électrique des cations, dont le diamètre est petit, « 
est toujours bien plus importante que celle des anions plus volumineux. 
La conductibilité est donc principalement caractérisée par la nature du 
cation. C'est pourquoi les divers halogénures d’un même métal alcalin 
ont des conductibilités très voisines, comme le montre le tableau III. 


Tagzeau IV 


CON RSR ae LiCl NaCI KCI RbCI CsCl 


Conductibilité Q-1 em-1,. , . 183 150 120 04 86 


| 
À 


x 


w 


à 
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Par contre, les conductibilités différent notablement lorsque les sels 


- sont constitués par un même halogène combiné à des métaux alcalins 
- différents (tableau IV). 


4 


Mobilité et constante de diffusion. 


- La vitesse de migration des ions dans un champ électrique est reliée 
“à la constante de diffusion D par une relation établie par Einstein 
en 1909 : 
| v/D = Ze/KT, (1) 
cette relation peut être déduite de la façon suivante : 

Soit »(x) la densité des particules en un point d’abscisse &, où règne 
2 . : : 1P ; : : 
un champ électrique LES , ® étant le potentiel. La loi de Boltzmann 


: 


* donne la répartition de ces particules : 

n(t) = A exp (— Zeb/AT). (2) 
; D'autre part n(x) peut être calculé à partir de flux de particules 
5 en mouvement. Ce flux est la somme de deux termes : l’un dû à la 
< diffusion b——DT, l’autre est provoqué par le champ électri- 


“que D — nvE. Lorsque l’état d'équilibre est atteint, la répartition n(æ) 
est telle que le flux résultant est nul : 


d nr —Dr—0o. (3) 
+ Cette équation a pour intégrale : 

. vd 

: n=Aexp(—"T.). (4) 
* En identifiant les deux équations (2) et (4), on trouve : 

È DID = ZeJRT. Gi) 


Il faut remarquer que la formule d’Einstein n'est valable que si la 
* migration et la diffusion s’effectuent par le même mécanisme. En par- 
*ticulier s’il existe des particules électriquement neutres, celles-ci peu- 


"vent diffuser librement mais ne participent pas à la conductance. 


“ Des mesures de coefficient d’autodiffusion ont été récemment effec- 


» tuées dans des sels en fusion au moyen d’isotopes radioactifs par la 
* technique d’Anderson et Saddington (1). Les résultats d'Artsdalen 
* sur NaNO; (5), et ceux de Borucka et al. sur NaCI (12), montrent que 
l'équation d’Einstein ne s'applique pas à ces sels. Pour expliquer ce 
. désaccord ces auteurs admettent que la diffusion peut avoir lieu par des 


- sauts des paires d'ions [CI-Na*]. 


1 
L 
? 


3 

F 

E.. 

‘4 je D >. 
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Processus élémentaire de la migration ionique. 


Le mécanisme de la migration ionique a été traité théoriquement par 
Frenkel (26), Schottky (59) et Jost (33); d’après un modèle voisin de 
celui utilisé pour les solides. 

Dans le cas d’un solide la diffusion est rendue possible par la pré- 
sence d’imperfections dans le réseau. La conductibilité varie alors en 
fonction de la température suivant l'expression : 

| W/2 + U 

FA exp (— VE) 
où W est l'énergie nécessaire pour produire une lacune dans le réseau, 
et U est la barrière d’énergie 
potentielle que doit surmonter 
l'ion pour effectuer un saut. 

Dans l’état liquide, le réseau 
est détruit et le terme corres- 
pondant à la formation d’une 
lacune est éliminé. La conduc- 
tibilité spécifique d'un sel 
binaire fondu est donc : 


k — A, exp (—Ci/RT) 3 
+ A: exp (— C:/RT) 


où C, et C: sont les énergies 
d'activation pour la migration 
de l’anion et du cation. Les 
énergies d'activation des ions. 
constituant un sel peuvent être 
approximativement égales, 
CG GC: ; ou bien, au contraire, 
11 fe 13 un type d’ion, le plus souvent. 

10° 2: le cation, a l’énergie d’activa- 

Fig. 3. — Variation de la conductibilité on la plus faible et assure à. 
Ê avec température (Bloom et Hey- lui seul la majeure partie de la, 
& mann (9)). conductibilité. Dans un cas 
comme dans l’autre, l’expres- 

sion de X se simplifie : É 

k— A exp (— C/RT). 


L'énergie d’activation C peut donc être déduite de mesures de la» 
conductibilité électrique à diverses températures. En effet, la variation. 
de log # en fonction de 1/T est représentée par une droite dont la pente 
est égale à — C/R. La figure 3 montre les droites obtenues par Bloom 
et Heymann (9) dans le cas de CdCL, et PbCL. 


ET PV 


De re À : 7 + 
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Souvent la variation de log 4 en fonction de 1/T n’est pas linéaire ce 
qui peut étre interprété comme une variation de l'énergie d'activation 
avec la température. Ainsi, Davis, Rogers et Ubbelohde (22) observent 


K cal / mole 


700 600 900 1000°C 
Fig. 4. — Variation de l’énergie d’activation avec température 
: (Van Artsdalen et Yaffe (6)). 


- que dans le cas des nitrates alcalins l'énergie d'activation est, au voisi- 
nage du point de fusion, bien supérieure à celle observée aux tempéra- 
tures élevées (tableau V). 


TagzeaAu V 


| 
Sel Point de Intervalle C (kcal/ Intervalle C (kcal/ 
5 fusion °C de#cC mole) de# C mole) 
LiNO, . 250 270-290 4,49 400-440 2,83 
NaNO;- 308 320-340 2,75 470-490 2,08 
| KNO,; . 333 340-360 3:49 480-500 2,85 


Ce tableau suggère qu'un arrangement des particules subsiste encore 

. ans le bain fondu, et que la dissociation se poursuit lorsque la tempé- 
… rature s'élève. Une variation semblable de l’énergie d'activation avec la 
- température a été observée par Artsdalen et Yaffe (6) sur LiCI, NaCI, 
. KCI et KI (fig. 4). Ces auteurs indiquent que la variation de la conduc- 

tibilité électrique avec la température est très bien représentée par une 
relation telle que : 
‘Æ d log k < 7 
. dE — B' + CT. 

Mais il devient difficile d’assigner une signification physique aux 

constantes B’ et C’. 
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CHAPITRE Il 


Séparations chromatographiques 
sur papier d'amiante. 


La grande majorité de notre travail, et en particulier des expériences 
préliminaires auxquelles ce chapitre est consacré, a été effectuée à 
l’aide d'indicateurs radioactifs. Aussi décrivons-nous d’abord leur mode 


d'obtention. 


Préparation des radioéléments utilisés. 


Sopium — 22 : période : 2,6 ans ; rayonnement émis : 8*+ 0,542 MeV ;« 
1,277 MeV. ; 

2?Na est formé dans la réaction nucléaire ?‘Mg(d, x) ??Na. Pratique- 
ment, du magnésium métalkique est irradié par les deutons accélérés 
au cyclotron du Laboratoire de Physique et Chimie Nucléaires du Col 
lège de France. La cible est ensuite dissoute dans l’acide chlorhydriques 
et le sodium radioactif séparé sans entraîneur par élecirolyse sur 
cathode de mercure renouvelée, selon la méthode mise au point par 
Chemla et Pauly (19). 

Porassium — 2 : période : 12,4 h; rayonnement émis : B— 2,04= 
3,58 MeV ; y 1,51 MeV. 

K est formé dans la réaction nucléaire *'K(n, y) ‘°K. Pratiquement,* 
du nitrate de potassium est irradié pendant 2 jours aux neutrons ther- 
miques de la pile de Châtillon. 


RuBinrum — 86 : période : 19,5 jours ; rayonnement émis : Ê— o,71- 
1,82 MeV ; y 1,08 MeV. À 
Rb est formé dans la réaction nucléaire SRb(n, y) SRb. Pratique 
ment, on irradie du carbonate de rubidium aux neutrons lents de la” 


pile de Châtillon. Le carbonate irradié est repris par l’acide nitrique. 


sont dr de 


ki] 
e 


Césium — 137 : période : 35 ans; rayonnement émis : B— 0,519 et 
1,18 MeV; y 0,66 MeV (dû à son descendant ‘*’Ba de période : 
3 minutes). °&e 


‘#Gs est formé dans la fission de l'uranium. Il est extrait des pro= 


L 
4 
0 
| 


£ 
- 
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duits de fission par les services du Commissariat à l'Energie Atomique 
-et fourni sans entraîneur sous forme de nitrate. 


Césium — 131 : période : 10 Jours ; rayonnement émis : X 0,163 MeV. 

1#1Cs est le résultat de la capture K de ‘#Ba, formé lui-même dans 
. la réaction nucléaire ‘’Ba(n, y) ‘Ba, Pour le préparer, on irradie du 
- nitrate de baryum pendant 2 semaines à la pile P-2 de Saclay, au flux 
- de 10‘? neutrons par centimètre carré et par seconde. Le nitrate de 
- baryum irradié est dissous dans le minimum d’eau ; la majorité du 
: baryum est précipitée par l’acide nitrique fumant. On isole ‘*Cs par 
» chromatographie sur papier selon la méthode de Lederer (43). On peut 
… répéter une deuxième extraction du césium à partir de la même source 
- de baryum une dizaine de jours après la première extraction. 


CaLore — 36 : période : 440 000 ans; rayonnement émis: 8— 0,713 MeV. 
Isotope séparé et fourni sous forme de HCI par l’A. E. R. E. de 
Harwell. 


» BroME — 82 : période : 35,5 h ; rayonnement émis : £— 0,465 MeV; 
b  0,55-1,35 MeV. 

S2Br est formé dans la réaction nucléaire “tBr(n, y) ‘?Br. Pratique- 
ment, le “Br élémentaire, formé par effet Szilard-Chalmers sur du 
bromure d’éthylène est extrait par une solution aqueuse de H;S. Au 
moment des mesures, le brome — 80 de période 4,4 h a suffisamment 
» décru pour que son activité soit négligeable. 


Cazarum — /5 : période : 152 jours ; rayonnement émis : #7 0,260 MeV. 

4#5Ca est formé dans la réaction nucléaire **Ca(n, y) Ca. On l’obtient 
en irradiant du carbonate de calcium aux neutrons de la pile P-2 de 
Saclay pendant 1 mois. 


TR ttes LE Se 


STRONTIUM — 90 : période :21,6 ans ; rayonnement émis : £— 0,5/ MeV. 

%0Sr est formé dans la fission de l'uranium. Extrait de ces produits 
de fission, il est fourni sans entraîneur en équilibre avec son descen- 
dant %Y par le Commissariat à l'Energie Atomique, sous forme de 
solution nitrique. 


YrTRIUM — 90 : période : 61 heures ; rayonnement émis : ÿ— 2,18 MeV. 

20Y est le descendant de ‘Sr, dont il est séparé par chromatographie 
sur résine échangeuse d'ions, suivant une technique mise au point par 
 Bonnin (10). 


» Baryum — 131 : période: 12 jours; rayonnement émis : 0,12- 


0,5 MeV, capture K. 
- 131 Ba a été décrit comme parent de ‘?!Cs. 
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Rôle de l’amiante utilisé comme support 
dans l’électromigration dans les sels en fusion. 


Les expériences d’électrophorèse dans les sels en fusion nécessitent 
un support possédant les qualités suivantes : 


a) porosité permettant son imprégnation par le sel liquide ; 

b) inertie chimique vis-à-vis des composés déposés à sa surface ; 

c) résistance à la température (jusqu’à 45o° C) ; 

d) dans la mesure du possible, disponibilité dans le commerce sous 
une forme commode et reproductible. 


Parmi les matériaux existants, le choix initial a porté sur le papier 
d'amiante qui possède les propriétés a, c et d. En particulier, l’emploi 
d’un papier est plus aisé que celui d’une colonne à remplissage et rend 
la technique tout à fait semblable à la classique électrophorèse sur 
papier de cellulose. Après la migration d'ions sodium marqués par 
2Na, on obtient une tache radioactive bien régulière qui permet de 
conclure que la condition b (inertie chimique) est aussi remplie. Par. 
contre, après migration d'ions césium marqués par ‘*Cs, on observe 
sur la bande de papier d'amiante deux taches radioactives : l’une est à 
l'endroit même où a été déposé initialement le césium, l’autre a migré 
vers la cathode et est bien régulière. Le rayonnement de ces deux 
taches radioactives a été étudié afin de déterminer si l’une d'elles est” 
due à une impureté. On a fait appel d’abord à l'absorption par des 
écrans d'aluminium d’épaisseurs croissantes : les deux courbes d’ab- 
sorption obtenues sont identiques. Pour plus de précision, les spectres y” 
des deux rayonnements ont été relevés par un compteur à scintillation 
suivi d’un sélecteur à 50 canaux. Les spectres obtenus sont l’un et” 
l’autre identiques à celui du césium — 137. Ce résultat permet d’écar- 
ter l'hypothèse d’une impureté radioactive qui serait demeurée à l’ori- 
gine. Pour expliquer le phénomène, il est nécessaire d'examiner la 
façon dont les taches radioactives sont déposées sur l'amiante préala-* 
blement imprégné du sel fondu. Le césium radioactif est déposé sous 
forme de solution aqueuse. Notre hypothèse est la suivante : la fixa- 
tion n’est possible qu’en présence d’eau. Donc, au moment du dépôt de 
la solution aqueuse, une partie du césium est « fixée » par l’amiante, 
une autre partie reste « libre ». Lorsque l’amiante a été introduit dans 
le four, que le sel a fondu, que l’eau s’est vaporisée, la partie « fixée » 


le demeure, les ions restés « libres » peuvent migrer normalement vers 
la cathode. 


Dans ces conditions, il a paru nécessaire d’étudier cette fixation dans 


les conditions dans lesquelles elle se produit, c’est-à-dire en solution 
aqueuse. 


More D 
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Structure de l’amiante. 


Avant d'entreprendre les expériences destinées à préciser la fixation 
des ions par l’amiante en solution aqueuse, l'examen des connaissan- 
-ces actuelles sur la structure de l'amiante a permis d'orienter ces expé- 
-riences. L’amiante est un silicate de magnésium complexe constitué, 
selon Bragg et Warren (13) par de longues chaînes de groupements 
Si0:1Mg:(OH); côte à côte avec des chaînes de MgO,(0H),. Des molé- 
-cules d’eau se trouvent dans l’espace compris entre ces doubles chaînes, 
-de la façon indiquée sur le schéma de structure (13). 
Récemment, Pundsack et Reimschussel (57) ont montré que l'amiante 
-dans l’eau est ionisé, et fournit des ions OH et Mg++ en quantité 
“comparable à celle que donne Mg(OH), en solution aqueuse. 
Ainsi constitué, c’est-à-dire par de longues chaînes de Si,0:; por- 
teuses de groupements insolubles ionisables, l'amiante est semblable 
aux matériaux échangeurs d'ions. D'ailleurs, avant la fabrication des 
-résines synthétiques échangeuses d'ions, les zéolites, silicates com- 

plexes à structure tridimensionnelle étaient déjà largement utilisés 
comme échangeurs d'ions. On peut d’ailleurs rapprocher de ces phéno- 
. mènes certains procédés utilisés, en particulier à Hanford (U. S. A), 
“pour se débarrasser des résidus hautement radioactifs. Les solutions 
radioactives sont versées dans des fosses et s’infiltrent dans le sol. Au 
- cours de la traversée des formations géologiques les ions radioactifs 
y sont fixés diversement, le plutonium par exemple étant fixé dès les 
. premières couches du sol, le césium plus loin. L'eau qui rejoint, après 
une grande hauteur traversée, le cours d'eau souterrain, est totalement 
* débarrassée de sa radioactivité. 


Chromatographie sur amiante. 


… Travail antérieur. — Plus directement, d’ailleurs, l’amiante lui-même 
a déjà été utilisé dans des séparations chromatographiques. Longnec- 
“ker (47), le premier, a signalé la possibilité d'emploi du papier 
» d'amiante pour effectuer la séparation de composés organiques : sulf- 
amides, sulfones... Holzapfel et Engel (30) ont montré que l’amiante 
“adsorbe préférentiellement certains corps : le galactose par rapport 
* au glucose, par exemple. Quelques séparations inorganiques, Cuivre- 
 cadmium, plomb-mercure, arsenic-antimoine-bismuth, cobalt-nickel, 
* manganèse-zinc, ont été effectuées par Sen (60) par chromatographie 
sur amiante. De, 

“ Unetrès forte fixation de radiocésium par le sol, ainsi que par papier 
de cellulose et poudre de verre est décrite par Granstrom et Kahn (28). 
Ils ont étudié l’adsorption de césium marqué par ‘*Cs sur papier de 
| 84 


» Annales de Physique, 1959. 
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cellulose traité par diverses solutions aqueuses (HCI, LiCI, NaCI et 
KCI) pour les diverses valeurs de pH et concentrations de Cs. Leurs: 
résultats montrent que l’adsorption suit le mécanisme de Langmuir; 
le papier de cellulose avec ses groupements carboxyliques se comporte: 


comme un échangeur d’ions d’une capacité très faible. 


Partie expérimentale. — Lavage de l'amiante. — Le papier d'amiante 
fourni par le commerce contient de nombreuses impuretés. Nous y 
avons reconnu particulièrement des carbonates de calcium et de magnés 
sium, de l’oxyde de fer et de matières organiques. Lors du lavage 
acide nécessaire pour éliminer ces impuretés, le dégagement brutal de 
CO; provoque souvent la déchirure de l'amiante mouillée. Les condi- 
tions que nous avons utilisées pour laver l’amiante sans le briser sont 
les suivantes : une feuille de 8o X 4o cm est appliquée contre une pla= 
que de verre. De l'acide nitrique et de l'acide chlorhydrique 6 N sont 
vaporisés alors sur la feuille, en quantité telle que celle-ci soit seule- 
ment humectée. L'opération est répétée deux fois. L’amiante est finale= 


Ft 


ment soumis à plusieurs rinçages à l’eau distillée, puis séché. Des 
bandes destinées aux chromatographies sont découpées. Elles mesurent 
250 mm de longueur, 12 mm de largeur et sont épaisses de 0,2 mm. « 


S'éparations chromatographiques. — KElles portent sur les ions 
alcalins : Lit, Nat, K+, Rb+ et Cst. Les quatre derniers sont mar 
qués par leurs isotopes radioactifs : Na, *°K, S6Rb, ‘*7Cs. Le lithium 
est repéré de la façon suivante : le chromatogramme à la fin du déve 
loppement est découpé en échantillons de 5 mm de long. Les sels por 
tés par chacun d’eux sont dissous dans une petite quantité d’eau et le 
lithium est recherché dans ces solutions par détection à la flamme. Less 
déterminations quantitatives ont été faites par la suite au photomètre à 
flamme. Les solvants utilisés pour le développement sont des solutions® 


aqueuses d'acide chlorhydrique. Le développement est ascendant. ê 
Résullats et discussion. — Les valeurs de R; obtenues sont les sui= 
vantes : Fe à 
8 
: 
TaBzeau VI È 
€ 
f | 
Solvant Lit Nat RER Rb+ 
re I Re 0,99 0,88 0,78 0,73 
ON AN TR, à 0, ,86 3 
| Eau distillée . à die pr ue 


Re 
% -# 
# 
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e 
La figure 5 montre un chromatogramme à titre d'exemple. 
» Ces séparations rappellent celles obtenues dans les colonnes de rési- 
_ LA LE » . 
nes échangeuses d'ions. Pour effectuer la comparaison dans des condi- 
tions aussi voisines que possibles, des chromatographies ont été entre- 
prises sur papier de cellulose imprégné de Dowex-5o, résine 
2 . : . . : : 
» échangeuse de cations. La préparation de ce papier échangeur d’ions 
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- Fig. 5. — Chromatogramme, sur bande d'amiante, d'ions alcalins, en quan- 


| tité de l’ordre du milligramme, solvant HCI, 0,1 N. Le potassium est 
… déduit de l’activité totale 86-Rb et 22-Na à la fin de la décroissance. 

… est faite selon la méthode de Lederer (4h), qui consiste à plonger des 
- feuilles de papier Whatman n° 1 dans une suspension aqueuse à 
» 250 g/litre, de Dowex-5o colloïdal. Les feuilles en sont retirées rapide- 
ment et séchées entre d’autres feuilles du même papier. Des expériences 
… ont été faites sur du papier ainsi traité. Dans d’autres expériences, un 
» papier échangeur d'ions fourni par la firme Carl Schleicher et Schül a 
- été utilisé. Les solvants de développement sont toujours constitués par 
» de l'acide chlorhydrique dilué. Les valeurs de R, ainsi obtenues, por- 
tées sur le tableau VII, présentent une nette analogie avec celles que 
donne l’amiante. 


LS 


Ë Tagzeau VII 
Er 7 


| Papier Solvant Nat KS Cs* 
l 


Carl Schleicher et Schül, 


échangeur d'ions . . .| HCI1,0 N 0,91 0,71 
Whatman n° r + Dowex-50.| HCI 1,0 N 0,72 0,67 0,063 
; HCI 0,1 N 0,50 0,35 0,28 


+ be métrdéi is Si) dE 
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Pour comparer les capacités d'échange du papier d'amiante et du 
papier Whatman n° 1 imprégné de Dowex-50, des séparations sodium- 
césium ont été effectuées en augmentant progressivement les quantités 
de matière mises en jeu, depuis l’échelle du traceur radioactif jusqu à 
quelques milligrammes. Les valeurs de R; obtenues sont présentées, 
dans le tableau VITE. 


Tagzeau VIII 


Papier d'amiante Papier Whatman n° t 


1 $E + Dowex-50 
Quantité de sel 
(solvant HCI 0,1 N) 
Na*ï Cs+ Na* Cs* 
Radioéléments sans entrai- 

N'OLRS ME D MP ARE dent 0,79 0,28 0,55 0,28 
0,03 mgCs +o,irmgNa . o,81 0,38 | 0,50 0,30 
o,15mgCs+o,55mgNa . 0,86 0,47 0,50 0,35 
0,30 mg Cs + 1,10mgNa . 0,86 0,55 0,43 0:43 


On voit que pour des quantités d’alcalins de l’ordre du milligramme, 
la séparation sur papier d'amiante reste convenable, alors qu’elle ne 
l’est plus sur papier de cellulose imprégné de résine. | 

La capacité d'échange ionique de la Dowex-5o est de 5,1 milliéquiva- 
lents par gramme qui donne, selon Lederer (44), une capacité de 
4,3 microéquivalents par centimètre carré pour le papier préparé par 
sa méthode. En ce qui concerne l’amiante, nous ne connaissons pas la. 
valeur correspondante de façon précise. Toutefois, nous pouvons utili- 
ser le chiffre donné par Taboadela et Ramirez (61), selon qui l'amiante 
naturelle « carton de montaña » a une capacité d'échange de 0,31 milli-w 
équivalent par gramme. Notre papier d'amiante pesant 31 mg par” 
centimètre carré aurait alors une capacité d'échange de 10 microéqui- 
valents par centimètre carré. | 

Cette grande ressemblance entre le fonctionnement de l’amiante et 
celui des échangeurs d'ions, jointe à la similitude de leurs structures, * 
suggère que le mécanisme de la chromatographie serait le même dans” 
les deux cas. - h 

On remarque, dans ces expériences, que les ions alcalins sont 
d'autant plus fortement fixés que leur numéro atomique est plus élevé. 
Cette remarque peut être rapprochée d’une méthode de séparation du 
francium récemment mise au point par M. Perey (55). Lors de la filtra-" 
tion d’une solution contenant du francium à travers une colonne de 
poudre de verre, le francium reste fixé dans la colonne. 


= 
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CHAPITRE III 


Electromigration de divers ions dans des sels en fusion. 


Les techniques d’électrophorèse dans les solutions sont devenues 
aujourd’hui des méthodes AE d'usage courant et ont permis de 
résoudre des problèmes de séparation chimique délicats. La séparation 
des terres rares, des produits de fission de l’uranium, la préparation de 
sources radioactives très pures, ainsi que l’étude de la séparation des 
isotopes, sont des.exemples d'application de ces techniques. Ces derniè- 
res permettent d'autre part d'évaluer la mobilité et d'observer des 
changements de structure de divers ions en solution dans des milieux 


* complexes ; ces cas sont précisément ceux où les méthodes conductimé- 


triques habituellement plus précises ne sont pas utilisables. 

Dans le cas des sels en fusion, les travaux antérieurs montrent qu'il 
est possible, par des mesures de conductibilité et de nombres de trans- 
port, de déterminer la mobilité d’un ion dans un de ses sels : par exem- 
ple mobilité de l'ion K* dans KCI, KNO;, etc. Pour permettre des 
expériences analogues à celles effectuées dans les solutions aqueuses, 
une technique d’électrophorèse dans les sels fondus a été mise au point 


“ dans notre laboratoire par Chemla et Bonnin (12). Cette dernière a été 


utilisée dans nos expériences. 
La méthode est calquée sur la classique électrophorèse sur papier. 


Le papier de cellulose, imprégné de solution aqueuse, habituellement 


utilisé, est remplacé par du papier d’amiante imprégné au préalable de 


- sels fondus. Les expériences ont lieu dans un four porté à une tem pé- 


rature supérieure au point de fusion des sels. Dans cette méthode 
l’échauffement de l'amiante par le passage du courant électrique n’est 
pas gênant, alors que dans l’électrophorèse sur papier, il provoque 
l’évaporation de la solution. Il s'ensuit que les séparations peuvent por- 
ter sur des quantités de matière nettement plus élevées. 


Méthode expérimentale. 
Des feuilles de papier d'amiante commercial épaisses de 0,3 mm . 
sont tout d’abord lavées à l'acide nitrique et rincées à l’eau distillée 


pour en éliminer les impuretés minérales, elles sont séchées, puis 


découpées en bandes longues de 6o em et larges de 12 mm. Ces bandes 
sont calcinées ce qui détruit les substances organiques. Elles sont alors 
imprégnées uniformément de nitrate alcalin. Pour cela, chaque bande 
est disposée sur une plaque d'aluminium horizontale et est recouverte 
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d’une quantité connue du sel solide, l’ensemble est introduit un. 
four électrique porté à 350° ee Le sel fond alors et Nes uni 
ment le papier d'amiante. Ainsi, dans les expériences d’é cross | 
tion dans NaNO;, 2 g de sel sont déposés sur une bande d amiante, ce. 
qui correspond à une imprégnation de 30 mg de sel par centimètre 
carré. 

Sur des bandes préparées par cette méthode, une solution RE 
une vingtaine de milligrammes du sel ou du mélange de sels étuc “ 
est déposée à 10 cm d’une extrémité. Après séchage, la zone initia le 
ainsi obtenue occupe environ 8 mm de longueur. Dans chaque expé-" 
rience une bande est introduite dans l'appareil d’électrophorèse. Celui-ci 
comporte un four électrique transparent constitué par un tube de Me 
pyrex horizontal de 4 cm de diamètre, long de 106 cm, il est porté à la 


température voulue par un enroulement de résistance électrique dont les 
spires sont fixées au verre le long de deux génératrices au moyen d'un“ 
ciment au silicate de soude-kaolin. Le premier tube est lui-même placés 
à l’intérieur d’un second tube de pyrex qui sert de calorifuge. La tem-« 
pérature du four est contrôlée par un couple thermoélectrique. Elle est 
maintenue constante à + 5° C près. L'uniformité de la température le 
long du tube a été vérifiée. % 

Ce four contient les compartiments anodique et cathodique, nacelles « 
de verre remplies de sels fondus, reliées entre elles par une tige de 
verre longue de 55 cm. La bande d'amiante repose sur cette tige, ses 
extrémités plongent dans les nacelles, dans lesquelles aboutissent les 
électrodes de platine (fig. 6). ; 

En général la tension appliquée est de l’ordre de 600 V, soitun champ 
électrique de 10 V/cm. Le courant électrique, variable suivant les 
conditions de {l’expérience, est généralement voisin de 250 mA. Dans“ 
une expérience particulière on a pu atteindre, sans inconvénient, un ® 
courant de 4oo mA, ce qui correspond à une puissance dégagée supé-$ 
rieure à 3 W/cm°. Notons que, en électrophorèse dans les solutions … 
aqueuses, un dispositif de refroidissement très énergique ne permet pas - 
de dépasser une puissance de 1 W par centimètre carré. Ê 

Dans chaque expérience, la durée de l’électrophorèse est de l’ordre» 
de 2 ou 3 heures, c’est-à-dire telle que le parcours des ions étudiés sit} 
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- compris entre 20 et 4o em. Au bout de ce temps, la bande d'amiante 
est retirée du four, puis la répartition des éléments étudiés est détermi- 
née soit par comptage lorsqu'il s’agit d'éléments radioactifs, soit par 


photométrie de flamme dans le cas du lithium. La position des zones 


- radioactives est d’abord repérée rapidement au moyen d’un compteur 
- Geiger-Müller placé derrière une fente 


- taillée dans une plaque de plomb 
(fig. 7). En faisant défiler la bande 
- d'amiante devant la fente, on peut 
- déterminer la répartition de la radio- 


- le ruban est découpé en échantillons 
» de 5 mm de long et l’activité portée par 
chacun d’eux est mesurée. De plus les 


- l'étude de leur rayonnement : spectre 
; he P 
de rayons y, absorption des rayons 

se 7°! 

par une série d'écrans d'aluminium, 

- mesure de la période de décroissance. 

- Quant au lithium, il est très rapide- 

» ment détecté grâce à la zone humide 


WT," 


activité. Puis, pour plus de précision, 


radioéléments sont identifiés par 


4 qu’il crée sur la bande d’amiante 

- refroidie, car le nitrate de lithium est extrêmement hygroscopique. Pour 
déterminer sa répartition d’une manière plus précise, les échantillons 
. découpés sont lavés par 25 cm* d’eau distillée et les solutions obtenues 
» sont analysées au photomètre à flamme. 


En raison de l'incertitude qui règne dans la détermination du champ 


) électrique, et dans la trajectoire réelle suivie par les ions (voir causes 


d'erreurs), les mobilités mesurées par cette technique ne peuvent être 
données qu’en valeurs relatives. C’est pourquoi toutes les électropho- 


» rêses ont été effectuées en déposant sur la zone initiale un mélange de 


h 


à 
; 
. 
L 


: 


— 


| 
Œ 


& 


deux ou plusieurs éléments. Les mobili- 
{ tés y sont alors proportionnelles aux lon- 
= 
gueurs / parcourues. 


Causes d'erreurs. — Le papier 
d'amiante peut être considéré comme un 
agrégat de canaux capillaires de formes 
et d’orientations variées (fig. 8). Lorsque 


« . , , “ ? , . 
le parcours apparent des ions est / mesuré sur l'amiante, leur trajec- 


toire réelle le long de ces canaux est /'. En première approximation 1l 
est admis habituellement que / et l’ sont proportionnelles : 


y 
Cette constante » peut être estimée par des mesures de mobilité 
absolue. Pour divers papiers elle est voisine de 1,3. 


2 


“SR eV c É à? 2 
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D'autre part, le facteur + intervient aussi dans la mesure du champ, 
électrique réel. Si L est la distance qui sépare le compartiment anodi- 
que du compartiment cathodique, le champ électrique réel est égal à : 


M 
E'= pe 
en sorte que la mobilité réelle v diffère de la mobilité apparente V d’un 
facteur +? voisin de 2. On aura donc une idée approximative des mobi- 
lités absolues des ions en multipliant par 2 nos résultats expéri-" 
mentaux. | 
Une autre erreur entache la mesure du champ électrique ; au voisi- 
nage des compartiments d’électrode, le sel liquide s'infiltre par capil-. 
larité sur la bande d'amiante et crée ainsi une zone de moindre résis- 
tance, le long de laquelle il est difficile d'évaluer la chute du potentiel. 
Cependant nous avons constaté qu'avec une bande longue de 70 cm, 
l'ascension du solvant ne dépasse jamais 2 à 3 cm à chaque extrémité, 
au cours d’une expérience durant 3 heures. Aussi estime-t-on que 
l’erreur sur nos mesures est inférieure à 10 p. 1co, étant bien entendu 
que ces mesures sont relatives. 


Electromigration des ions monovalents dans NaNO; fondu. 


Au moyen des indicateurs décrits dans le chapitre précédent, l’élec- 
trophorèse des ions alcalins et des ions halogènes, sur amiante impré-. 
gnée de NaNO; fondu a été étudiée. Pour les cations Rb* et Cs+ qui. 
sont facilement fixés par l’amiante en présence d’eau, la difficulté a été 
. levée en déposant les sels sur la zone initiale à l’état sec. Dans le cas“ 
des anions CI- et Br—, nous avons au préalable vérifié qu'aucune réac- 
tion chimique n'intervient entre les halogènes et le nitrate de sodium” 
dans les conditions de l’expérience : en fondant ensemble du chlorure 
ou du bromure de sodium NaNO;, on n’observe pas de formation de” 
dérivés oxygénés des halogènes (chlorite, chlorate, bromite, bromate). : 
Par contre, il n’a pas été possible de suivre la migration de l'ion I-, 


Tagzeau IX 


Mobilité apparente à 350 + 59 C (10* cm? sec! volt-1). 


VDS 


TONER LA EE TRANDIET Nat K Rb+ 


Mobilité apparente . .| 3,75 4,16 3:74 3,58 
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activité imp. ir 


30 35 40 45 Cm. 
distance à l'origine 


Fig. 9. — Répartition de 7Cs+ et 2K+ après électromigration à 3509 C avec 
7 V/em pendant 4 heures. La courbe en pointillé montre la répartition de 
137Cs+ après décroissance de K+. 


car, dans les conditions de nos expériences, les iodures fondus s'oxy- 
dent à l’air et libèrent de l’iode. 
Les valeurs de la mobilité relative des ions Li*, Na+, K*, Rb+, Cs+, 


8000 


oo 
(=) 
[==] 
(a) 


imP/ min. 


activite 


; Oo 
39 40 45cm 
VOICE Répartition de Rb, K et Na, après électromigration sur amiante 


imprégnée de NaNO; fondu, avec 7 V/cm pendant 4 heures. Le K est 
déduit de l’activité totale 86Rb et 2?Na à la fin de la décroissance de AaRe 
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C1- et Br-, obtenues par notre technique d’électromigration sont por- 
tées sur le tableau IX. 4 

Sur les figures 9 à 11 sont représentées, à titre d exemple, quelques-" 
unes des séparations d’ions (K* — Cs+, Na* — K* — Rb* et CI-— Br=) 
observées par électromigration dans NaNO: fondu. L élargissement des 1 
zones radioactives est bien supérieur à celui qui serait dû à la diffusion 
(voir Diffusion). Il faut donc l’attribuer aux irrégularités de la structure» 
du papier. Le tableau IX montre que la mobilité des anions CI etBr— | 
est nettement plus faible que celle des cations. Un tel résultat est très 


’ 


Br. 


1200 É 
= 
E 
& 800 
2 
_ 4 
5 400 
T 
15 20 cm 4 
Fig. 11. — Répartition de Br et Cl, après électromigration sur amiante 
imprégnée de NaNO, fondu, avec 5 V/em, pendant 4 heures. La courbe ë 
en pointillé montre la répartition de 36CI après décroissance de #?Br. 4 


. fréquent : aussi bien dans les sels solides que fondus, la conductibilité 
ionique est principalement due à la migration du cation. Ainsi Dukeet 
Laity (24) trouvent que le nombre de transport de l’ion Na+ dans NaNO; “ 
fondu est égal à 0,68, ce qui indique que la mobilité de l'ion Na+ est 
environ deux fois plus élevée que celle de NO; 
4 

Electromigration d’ions multivalents. 5 

fondu, des cations Ca++, Srt+ et Ba+*, suivis à l’aide de leur isotope 
radioactif : ‘Ca, Sr et ‘#Ba. Bien entendu, ces radioéléments sont en 
équilibre avec leurs descendants. Ainsi dans l'étude du ‘Ba, on 
observe deux taches radioactives, la seconde étant celle de 1% Cs. Dans 
le cas de ‘Sr, son descendant %Y, demeure totalement fixé sur la zone 


de départ, car le nitrate d'yttrium est instable et se décompose a 
de fondre. Il en est de même de tous les métaux trivalents. Les mobi- 


Notre étude a été complétée par la mesure des mobilités, dans NaNO; | 
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. lités mesurées sont portées sur le tableau X, qui montre que les vitesses 
- de migration des ions alcalino-terreux sont bien inférieures à celles des 
“ions alcalins, bien que leur charge électrique soit double et que leur 
- diamètre soit plus petit. 


Tagzeau X 


Mobilité apparente à 3509 Æ 50 C (10* cm? sec! volt). 


Ion 


Mobilité apparente. 


” Par exemple, le parcours de l'ion ‘#*Ba** est environ deux fois plus 
faible que celui de son descendant ‘#Cs+ de masse égale. Nous retrou- 
» vons aussi des résultats semblables à ceux de Biltz et Klemm (8) qui 
-classent les sels en composés à caractère ionique et composés à caractère 


i 
È 1400 | 
Do ‘= 1000 
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DE 
… 2 600 
| = 
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| distance à l'origine 
Fig. 12. — Répartition de #1Ba et #'Cs après électromigration à 3500 € 
k avec 9,1 V/em pendant 3 heures. 


LES 

* moléculaire. Nous pensons qu’une charge électrique élevée et un dia- 
| mètre petit augmentent l'attraction électrostatique et favorisent les 
- associations avec des ions de charge opposée. De telles associations ont 
- une mobilité extrêmement faible. 


2 La figure 12 présente la séparation du mélange 181Bat+ — 131Cs+ 


2 


par électromigration dans NaNO; fondu. 
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Influence de la température. 


Afin d'étudier la séparation des ions Lit, Na+, Cs+ dans un inter= 
valle de température aussi large que possible, nous avons utilisé comme 
milieu de migration le mélange nitrates de sodium et de potassium 
dont le point de fusion est minimum. Les proportions respectives de ces 
sels sont 45,5 p. 100 de NaNO; et 54,5 p. 100 de KNO:. Le point de 
fusion de ce mélange est à 218° C. Ainsi des expériences d’électropho- 
rèse ont pu être effectuées entre 250° et {50° C. La décomposition des 
nitrates et les réactions chimiques qui interviennent avec l'amiante 
interdisent des températures supérieures à {50° C. En particulier, les 
sels de lithium se combinent très facilement aux silicates constituant 
l'amiante et attaquent même le verre pyrex : déjà à 4oo° C, l’électro- 
migration du lithium sur amiante n’est plus possibte. 

Le mélange homogène de NaNO; et KNO; est préparé à l'avance 
par fusion. Puis il est refroidi et broyé finement. Les expériences 
‘d’électrophorèse, effectuées avec ce mélange, sont en tous points sem- 
blables aux précédentes. Les températures étudiées sont : 250°, 3009; 


3250, 350°, 4oo° et 50° C ; les résultats obtenus sont rassemblés dans 
le tableau XI. 


Tagzeau XI 


Hemmpérature = cuCNENn Le 250 300 | 325 350 400 
Mobilité apparente 104 em? sec-1 

VON LE ENENRS FER PACTET EE0 Mot &- 2,93 315 EE 

Natn2/77)PRs te 3,40 3:50 3:91 

: CS 2202/6062 3:29 3,84 
Conductance-du système en uni- 

tés arbitraires . | 90 120 135 150 180 


Les mobilités de tous les ions augmentent rapidement lorsque l 
température s'élève. La mobilité de l'ion Gs+ augmente plus vite ques 
celle de Na*, en sorte que l’écart entre les deux valeurs diminue aux 
températures élevées, la séparation de ces deux ions devient done 
impossible dès 4509 C. pi 
. Les théories de la migration des particules dans un milieu condensé 
indiquent que le processus de déplacement d’un ion nécessite une énergié 


d'activation E. La vitesse v de migration dépend donc de la tempéra= 
ture suivant la loi : L 


u—Ae-E/RT, 


PCR NS EPP E N. 


> 
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Nos expériences permettent de déterminer cette énergie d'activation. 
En effet la courbe représentant log v en fonction de 1/T est une droite 
dont la pente est égale à — E/R. Les droites obtenues pour les ions Lit 
+ dire , , À , wa 
e. et Us* sont représentées sut la figure 13. Les valeurs de l'énergie 
activation pour le processus de migration dans le mélange 
NaNO; — KNO; fondu sont données dans le tableau XII. 


TagcEau XII 


D OS D . Lit Nat Cs+ 


Énergie d'activation (kcal/mole) . . 2,53 1,80 2,34 


Comme dans le cas de la conductivité électrique, l’énergie d’activa- 
tion du lithium a une valeur anormale par rapport à celle du sodium et 
césium. 

L'ordre de grandeur de ces valeurs est en accord avec les expériences 


450 400 350 325 300 2500 


PRET NES CHERE RAT 
0 


Fig. 13. — Variation de log » en fonction de 1/T pour l’électromigration 


d'ions Lit, Nat et Cs+, dans le mélange NaNO, + KNO; fondu. 


e 


de Cowen et Axen (21). Cependant ces auteurs ont observé que, dans 


les nitrates de potassium et de lithium, l‘énergie d’activation varie avec 
la température. Ils attribuent cette variation à des phénomènes d’asso- 
 iation dans les nitrates fondus. Dans nos expériences, la précision de 
nos mesures ne nous a pas permis de confirmer ce résultat. 


t 


1310 JARIRAO JEEVAN ARNIKAR 


Influence de la composition du milieu de migration. 


Une série d'expériences a été entreprise pour étudier la mobilité des 
ions alcalins en fonction de la composition du milieu de migration à 
une température donnée. Pour cela l’électromigration des ions Na*, K* 
et Cs+ est effectuée à 3500 5° C, dans des mélanges de NaNO; et 
KNO; dont les proportions varient du NaNO: pur au KNO: pur. Des. 
mélanges binaires sont préparés par fusion et sont utilisés ensuite pour, 
l’imprégnation des bandes d'amiante. Les résultats, présentés dans le 
tableau XIII montrent que la mobilité des trois ions étudiés diminue” 
quand la proportion de KNO, augmente dans le mélange ; la variation est 


TaBzeau XIII 


Composition du milieu de migration 
(p. 100 NaNO, dans le mélange 
binaire NaNO,; + KNOz) . . . (e) 25 45,5 75 100 


Mobilité apparente des ions 104 em? 
SOC VOLE Mes Me EL ne EN DA ETES 3,47 3:83 4,38 


- 3:74 
Gst2,37| 2,42 3,02 3,16 3:49 
Conductance du système en unités 


ATDLULAÏFES EP EE Er -| 80 80 100 ITO 130 


plus rapide dans la région de concentration correspondant au minimum 
du point de fusion. Une évaluation de la conductance électrique du sel,« 
déterminée par l'intensité du courant, montre que celle-ci varie de“ 


manière analogue à la mobilité d'ions. 3 
On remarque que les différences relatives de mobilité des trois ions* 
décroissent à mesure que la proportion de KNO; augmente. A la limite,« 


la séparation de ces trois ions n’est plus possible par électromigration* 
dans KNO, pur. | 


de, 


LI 
£ 


H 
4 


Diffusion des ions alcalins dans NaNO. fondu. 


L'emploi de papier d'amiante comme support d'un sel à l’état liquide 
supprime les courants de convection et permet donc d'évaluer de façon 
simple le coefficient de diffusion D dans les sels fondus. Ce coefficient 
de diffusion caractérise aussi la mobilité des ions dans le liquide. 
Lorsque le mécanisme élémentaire de la diffusion est identique à celui 


der 1] 
- ELECTROMIGRATION D IONS RADIOACTIFS DANS DES SELS EN FUSION 1917 


- de la migration sous l’action d’un champ électrique, les deux grandeurs 
sont reliées par la relation de Nernst-Einstein : 


4 ze 
D'ART 


- où se est la charge électrique portée par l’ion. Le coefficient de diffu- 
sion est défini par la relation de Fick : 
ac _ p #C 
ü FCO F0 
È a . . , . « 
- Comme dans le cas de la migration, la coordonnée æ qui intervient 
» dans cette équation correspond au parcours réel des ions le long des 
» capillaires constituant le papier d'amiante. Dans nos expériences on 
fait intervenir le parcours apparent X — x/e. Si on définit un coeffi- 


cient de diffusion apparent D, par l’équation : 


| : : 
‘ be 
- D, est relié à D par : 
| D 
Il s’ensuit que : 
LE Re 
SE Dal 


* Nous nous sommes proposé de vérifier approximativement cette rela- 
tion dans le cas des ions alcalins. Einstein a fait remarquer que cette 
relation n’est vérifiée que si les particules qui participent à la diffusion 
et à la migration sont les mêmes. En particulier, si certains ions sont 

» engagés dans des combinaisons neutres qui peuvent diffuser librement 

mais ne migrent pas dans le champ électrique, la relation d’Einstein 

- n’est pas vérifiée. 

- Nous avons mesuré le coefficient de diffusion de ??Na et ‘#7Cs, dans 

» le nitrate de sodium fondu dansles mêmes conditions que pour les expé- 

» riences de migration. Pour cela, une zone radioactive est déposée au 

“ milieu d’une bande d'amiante imprégnée de NaNO;. Puis celle ci est 

» introduite dans le four et y est maintenue à 350° C pendant 24 heures. 

- Au bout de ce temps la répartition de l’activité est déterminée en décou- 

. pant la bande en échantillons de 5 mm de long eten mesurant l’activité 

de chacun d’eux. 5 

| La figure 14 montre la courbe de répartition du ??Na et 137Cs, après 

- autodiffusion dans NaNO, fondu à 350° C pendant 24 heures. La concen- 

- tration a du radioélément, maximum au centre de la zone initiale, 
décroit symétriquement des deux côtés de cette origine. Cette réparti- 
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n | 


tion est traduite par l'intégrale particulière correspondant aux condi-. 


tions de cette expérience : 


AGCAE}E=— 0 e-xt/4Dé 


\rDt 


où a, est l’activité totale déposée initialement à l’origine. Le coefficient 
de diffusion apparent, D,, est alors déterminé en portant le logarithme 
de l’activité des échantillons en fonction du carré de leur distance à 
l’origine. La droite résultante a une pente égale à — 1/4AD4. 


0 Na l 


imp./ min 


activite 


EN 
ms | 
+ 
Y \ 
4 -? 0 SA ù Ze Cm 
distance 


Fig. 14. — Répartition de #?Cs et ??Na après difiusion dans NaNO, 
A fondu à 3500 C pendant 18,16 h (Na) et 18,40 h (Cs). 


La valeur du coefficient de diffusion D, ainsi obtenue est portée sur 


le tableau XIV; le rapport v/D est calculé et comparé à la valeur 
de e/kT. Malgré le peu de précision de nos mesures, on voit que les 
ordres de grandeurs sont respectés. 


Tagzrau XIV 


22Na+ 1 Cs+ 
NE LR emsec Là 600 CCS DO TOR T2Ton 
# ; à EE - 6,93.10° 8,23. 10° 
CE ER Sue Vo 5,58. 10? 5,58. 10° 


e1 * . 
ENT Te DS RO NE TL ee 


À 


* 
k 
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Mobilité et dimension des ions. 


Les anciennes mesures de mobilité par conductimétrie ne permettent 
pas de comparer les mobilités de divers ions dans un même milieu. Par 
exemple, par ces méthodes, la mobilité de l'ion Na+ peut être mesurée 
soit sur un sel de Na pur, soit dans un mélange de sel contenant une 
proportion notable de sodium. Or, nous avons vérifié que la mobilité 
d’un même ion varie en fonction de la composition du milieu. 


GRECE MN O 0e 
1% .108 Cm 


Fig. 15. — Mobilité ionique à 3509 C en fonction de 1/0. 


Nos expériences permettent, avec l'emploi d'indicateurs radioactifs, 


* de mesurer la mobilité d’un ion dans un milieu quelconque, par exem- 
- ple la mobilité de Na+ dans KNO, pur. Il devient alors possible de 
comparer les vitesses de migration des divers ions dans des conditions 
. identiques. 


Les résultats du tableau IX montrent que dans la série Na+ ; K*, 


-Rb+, Cs+, CI-, Br-, la mobilité décroît quand le diamètre de l’ion croît 
(fig. 15). Ce résultat est exactement l'inverse de ce qui est observé dans 


Tagzeau XV 


Dares RTS MON OR Et EI Li EE Na* K+ Rb* Cs* (ns Br- 


Rayon de l’ion sec 


Mo cn) ee 10,6 0,95 1,33 1,48 1,65 1,80 1,96 
Rayon de l'ion hydraté 
Oro on). 07,30 1,83 1524, 211,20 1,19 1,20 T7 
 — 
Annales de Physique, 1959. 85 


| 
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les solutions aqueuses où l’hydratation modifie considérablement les 
dimensions des ions au point que les ordres de grandeurs sont inversés; 
Nous portons sur le tableau XV les rayons des ions « secs » donnés par, 
Pauling (54) ainsi que ceux des ions hydratés d’après Lenard (45). On 
remarque que l’ordre des rayons ioniques est inverse. | 

Il semble donc que dans les sels en fusion, les phénomènes de solva- 
tation soient peu importants. Le lithium fait cependant exception à 
cette règle, car la mobilité de Li+ dans des nitrates fondus est infé- 
rieure à celle de Na+. Il est possible que le lithium donne lieu à dess 
associations qui diminuent sa mobilité. A ce point de vue, le comportez 
ment de lion Li+ est à rapprocher de celui des ions bivalents. 


CHAPITRE IV 


Séparation des isotopes par électromigration : 
dans les sels en fusion. 


Nous présentons enfin ici la dernière partie de notre travail, l’applica= 
tion de la technique d’électromigration de zone dans les sels fondus, à 
la séparation d’isotopes des métaux alcalins, but initial de cette techni=" 
que. Dans ces expériences, la grandeur à mesurer est la différence rela 
tive de mobilité Au/o. Il est commode, dans la présentation des résultats,“ 
d'utiliser l'effet de masse y défini par la relation : | 


Ap/o 
Am/m 


Lu — 

Am/m étant la différence relative de masse des isotopes étudiés. 
Cette grandeur y, représente l’effet isotopique rapporté à la même diffé 
rence relative de masse et permet donc de comparer entre eux les résul=# 
tats obtenus sur divers éléments. Car il est possible que la différenc 
relative de mobilité de deux ions isotopiques ne dépende pas seulemen 


# leur différence relative de masse, mais aussi de leurs masses abso 
ues. 4 


4 
s. 


Historique. 


Le problème de la séparation des isotopes se trouvait posé dés la 
découverte de l’isotopie par Soddy en 1912. Des méthodes basées su 
l'électromigration des ions furent bientôt essayées. Lindemann (46) lex 
premier, envisagea cette possibilité, supposant que la mobilité ioniqu 
varie comme l'inverse de la racine carrée de la masse de l'ion. Mai 
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tous les premiers essais pour enrichir des isotopes par électromigra- 
ion d'ions, essais effectués notamment par Lindemann et Pilley (56), 
en Angleterre, par Kendall et ses collaborateurs (36) aux Etats-Unis, 
aboutirent à des résultats négatifs. Kendall (35) fut amené, en 1942, à 
conclure que si cette méthode permet de séparer des éléments voisins 
comme les alcalins, les halogènes, les terres rares, elle est impuissante 
quant à la séparation des isotopes. Jette (32) concluait de la même 
façon sur le plan théorique. 
Cependant, durant la guerre, de 
nouveaux essais furent entrepris et 
* aboutirent au succès. Une équipe de 
“chercheurs du National Bureau of Cl; 
Standards de Washington, réussit à 
“enrichir des isotopes de potassium 
(19, 63), de chlore et de cuivre (51), 
par électromigration à contre-courant 


. de sels en solution aqueuse. Ce résul- % 
-tat indique que les méthodes de déter- “E 
mination de rapports isotopiques E El 
» adoptées par les premiers chercheurs ts xs 
n'étaient pas suffisamment sensibles « 1 
> pour mettre en évidence les petits FA Ps ao 
-effets isotopiques qu'ils avaient sans RES 
» doute obtenus dans leurs expériences. M e 
Les aspects théoriques du problème er 
-ont été reconsidérés par Westha- El 
- ver (63) et par Breit et Friedman (14). À E 
Vers 1944, Klemm (37) en Alle- ae 
kmagne, suggéra que la séparation pig. 16. — Dispositif de Klemm 
d’isotopes par électromigration serait pour la séparation des isotopes 
- plus efficace en milieu « sec », car du lithium. 


* dans les solutions aqueuses, les phé- 
 nomènes de solvatation diminuent 
la différence relative de masse des ions isotopiques. C’est pourquoi il 
“commença par uliliser des sels solides. Ainsi au cours d’une électro- 
 lyse prolongée d’un barreau solide de a-Agl, à 230° C, la frontière 
» entre l’anode de graphite et l’Agl solide s'enrichit progressivement en 
1949. La concentration de cet isotope est passée de 48 à 51 p. 100 (38). 
Puis, en 1947, Klemm (42) se tourne vers les sels fondus et met au 
point sa méthode d'électromigration en contre-courant qui lui permet 
- d'obtenir d'importants enrichissements isotopiques sur le lithium. 
L'appareil de Klemm (39) en verre supremax est rempli de LiCI fondu 
» et porté à 650° C. Il consiste en un tube de séparation en U de diamè- 
tre 5,6 mm rempli de poudre de quartz en grains de 0,13 mm (fig. 16). 
* Les électrodes sont en graphite, le courant électrique est de 0,5 A. 
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Par suite de l’électrolyse, du chlore se dégage à l’anode, tandis qu'à la 
cathode, le lithium métallique qui se dépose est immédiatement trans: 
formé en LiCl par un courant de chlore. Cette recombinaison assure le 
contre-courant. C’est là un avantage de l'emploi des sels fondus, les 
tube contenant constamment du LiCl pur, les conditions de « reflux 
total » sont toujours remplies. Avec un tel appareil, 1 g de LiCl dont 
la teneur en fLi est passée de 7,3 à 16,1 p. 100 a été obtenu au bout de 
l jours de fonctionnement. 

Dans une mise au point récente, Lunden (49) a décrit l’application 
de cette technique à la séparation partielle des isotopes de plus de 
15 éléments. Ces résultats permettent en outre d’estimer la différence. 
relative de mobilité des deux isotopes. Cette dernière grandeur est 
cependant atteinte plus directement par la méthode d’électromigration 
d’une zone étroite adoptée par Chemla et Süe dans le cas de solide (20), 
‘par Chemla et Bonnin dans les sels en fusion (18) et par Bonnin, 
Chemla et Süe dans les solutions aqueuses (11). 

La méthode d’électromigration de zone dans les sels en fusion sur 
papier d'amiante a été appliquée jusqu’à présent aux paires d’isotopes 
22Na — Na (18) et ©Li— Li (16). Cette étude est maintenant étendue 
aux isotopes des autres éléments alcalins : potassium, rubidium et 
césium, pour déterminer l'effet isotopique u — mAv/vAm, d’une série 
d'ions de propriétés chimiques voisines mais de rayons et de masse 
différents. D'autre part, le lithium a été utilisé pour suivre la variation. 
de la séparation des isotopes en fonction de la température. 


Méthode expérimentale. 


La réalisation de l’électromigration est tout à fait semblable à celle 
décrite à propos de la détermination de la mobilité des ions. Le prin= 
cipe de la méthode est le suivant : à la fin de la migration, le mélange 
des deux isotopes s'étend sur une zone que l’on découpe en une série 


d'échantillons. Puis, dans chaque échantillon, les concentrations C;* 


et C: des deux isotopes sont déterminées, et les courbes de C, et C, en 
fonction de la distance à l'origine sont construites. Les barycentres de 


ces courbes sont distants d’une longueur / telle que A//{— Av/v, l étant: 


la distance totale parcourue par la zone soumise au champ électrique. 
L'avantage d’une telle méthode est qu’elle conduit directement à une* 


mesure précise de Av/v sans qu’il soit utile d'interpréter longuement; 


les résultats expérimentaux comme dans les expériences de Klemm (40). 


Dans cette étude, les isotopes utilisés étaient soit stables, soit radio- 
actifs. L'usage d’isotopes radioactifs est très avantageux, car il est 


alors facile de mesurer rapidement un grand nombre de rapports isoto- 
piques. En outre, il devient possible de déterminer l'effet isotopique 
sur des éléments constitués par un seul isotope stable, comme le sodiunt 
ou le césium. Lorsque les deux isotopes sont radioactifs, la concentra- 


RE 
Sa is 
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tion de chacun d’eux dans un mélange peut être déterminée par exem- 
ple, par mesure de la décroissance de la radioactivité, ou encore, par 
analyse des rayonnements émis. Si l’un des isotopes est radioactif et 
l'autre stable, le rapport d'abondance peut être obtenu par une mesure 
soigneuse de l’activité spécifique. Enfin, dans le cas de deux isotopes 
stables, le rapport entre C; et C; est donné directement par l'analyse au 
spectromètre de masse, mais il faut alors déterminer la concentration 
Slobale C; + C2, par exemple par analyse chimique, afin de pouvoir 
calculer C; et C: respectivement. Dans cette étude, nous avons eu la 
Satisfaction de trouver des résultats absolument semblables, aussi bien 
avec les isotopes stables qu'avec les isotopes radioactifs. 

Nous présentons maintenant nosrésultatssur les systèmes t?!Cs— 1%1Cs, 


RD — SRb, °K—‘1K et SLi—'Li, 


Césium-131. Césium-137. 
| Le césium naturel est constitué par un seul isotope, de nombre de 
“masse 133. L'étude de l'effet isotopique sur cet élément a été faite au 
moyen des deux isotopes radioactifs de nombre de masse 131 et 137, le 
premier préparé comme descendant du baryum-131, le second extrait 
des produits de fission (voir [Ie partie). 
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Fig. 17. — Absorption des rayonnements de #1Cs et 1#7Cs 


par des écrans d'aluminium. 


Mesure de l’abondance isotopique. — Les activités respectives de 
“césium-131 et césium-137, présentes dans un échantillon peuvent être 
mesurées en utilisant les absorptions très différentes de leurs rayonne- 
ments. Le détecteur utilisé étant un compteur de Geiger-Müller à feuêé- 
tre mince, on compte essentiellemnient les particules f— d'énergie 


48 
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maximum 0,5 et 1,2 MeV émises par le césium-137, et les photons X: 
d'énergie 163 keV émis par le césium-131. L'efficacité de la détection | 
de ce dernier rayonnemént est d’ailleurs accrue par l'emploi d'un comp» 
teur rempli de krypton ou de xénon, de préférence à l'argon. Les’ 
rayons À du césium-137 sont beaucoup plus fortement absorbés par des 
écrans métalliques que les rayons X du césium-131. Ainsi, avec un 
écran d'aluminium de 200 mg/cm?, placé entre la source radioactive et, 
le compteur, le taux de comptage est 79 p. 100 de celui obtenu sans 
écran pour le césium-131 pur, de 3 p. 100 seulement pour le césium-13% 
pur (fig. 17). Les activités Cisics et Cus7.cs d’un mélange peuvent donc» 
être déterminées à partir de deux mesures, l’une sans écran, donnant 
le résultat a, l’autre, avec écran, donnant le résultat a’ : 


a = Cisi-Cs + Cu37-Cs 
a — 0,79 Cusi-Cs + 0,03 Cisr-Cs. 


En réalité, plusieurs séries de deux mesures sont effectuées pour | 
chaque échantillon. 


Préparation des échantillons. — L’électrophorèse est effectuée à 
3500 C, sur une bande d'amiante longue de 66 cm, large de 12 mm 
épaisse de 0,2 mm, imprégnée de nitrate de sodium fondu à raison de 
25 mg par centimètre carré, le champ électrique est de l’ordre de 
10 V/cem. Au bout de 3 heures, la distance parcourue par le radio= 


8000 A 


6000 o 


Fig. 18. 


2 [UE ps 


2000 


concentration globale (imp./min) 
à 
o 
o 


38 40 42 44 Cm 
distance à l'origine 


césium est de 41 em. Le papier est alors découpé en échantillons d 
5 mm de longueur. 


Une cause d erreur, dans la mesure directe des échantillons obtenus” 
peut provenir d’une imprégnation de l’amiante non uniforme (en par= 
üiculier, l’imprégnation est plus importante au voisinage immédiat des 


net De dep vaste ap ce 
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- compartiments d'électrodes). Dans ces conditions, l’autoabsorption du 
rayonnement augmente davantage pour le césium-131 et on est conduit 
à une surélévation du rapport Cusi-cs/Cus-cs. Cette difficulté a été éli- 
minée en dissolvant chaque échantillon dans l’eau, en séparant ensuite 


SR DENT =e? 44 Cm 

: distance à l'origine C 
le césium du sodium par chromatographie sur papier d'amiante, avec 

- l’eau distillée comme solvant (voir II® partie), et en effectuant les mesu- 


- res sur le césium pur obtenu. 


Tagzeau XVI 


2 Electromigration de Cs à 3509 C, 3 heures, sous 600 V, 
2 parcours : 41 Cm. 
à Distance à l’origine Césium total Ci + C Rapport 1Cs/131Cs 
: (em) (imp/min) 
38,0 141 0,368 
5 38,5 256 0,342 
2. 39,0 7136 0,443 
À 39,5 1 879 0,439 
2 40,0 4 313 0,429 
5 40,5 6 058 0,496 
F- 41,0 7 649 0,514 
5 41,5 7 624 0,530 
Fe. 42,0 5 867 0,554 
b : 42,5 4121 0,508 
43,0 2 858 0,571 
È 43:5 1 624 0,580 
- 44,0 791 0,615 
2 44,5 436 0,504 
ee 
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Résultats. — Les résultats sont indiqués dans le tableau XVI. Les 
figures 18 et 19 représentent la courbe de répartition globale du césium 


(Casa + Guar) et la variation du rapport isotopique 1#1Cs/"#7Gs en fonc- 
tion de la distance à l’origine. On voit que ce rapport varie de 0,60 sur 


l'avant de la tache à 0,37 en queue, la valeur correspondant au mélange 
initial étant 0,51. La distance des abscisses des barycentres des courbes 
de répartition est de 1,1 mm. La valeur de la différence relative de 
mobilité est : 


= —— =—— 0002 
o 1 AT, 4 ? 7 
L'effet de masse & vaut donc : 
Ap m 0,0027 X 134 
= EE — (1) o6. 
# o * Am 6 : 


Rubidium-85. Rubidium-87. 


Le rubidium naturel est le mélange de deux isotopes, le rubidium-85 
dans la proportion de 72,2 p. 100, le rubidium-87 dans la proportion 
de 27,8 p. 100. Le premier est stable, le second est radioactif de très 
longue période, 4,6.10!° ans (26 bis). La différence relative de masse 
‘de ces deux isotopes est de 2,3 p. 100. Ramirez (58) a étudié la sépara- 
tion de ces deux isotopes par électromigration à contre-courant d’une 
solution aqueuse d’hydroxyde de rubidium. Il a obtenu du Rb de 
teneur 73,8 p. 100 au lieu de 72,8 p. 100 après une électromigration 
de 200 heures à 80° C. Notons tout de suite que nous obtenons des 
enrichissements plus importants, dans une migration de 2 à 3 heures, 


mais que ces enrichissements portent sur des quantités de matière plus 
faibles. 


Méthode expérimentale. — L'électromigration est effectuée dans. 


les mêmes conditions que pour le césium. La zone initiale est consti- 
tuée par 20 mg de nitrate de rubidium pur contenant quelques micro- 
curies de rubidium-86 radioactif jouant le rôle d’indicateur. L'activité 
spécifique de ce rubidium-86 est déterminée préalablement. Une tension 
de 600 V est appliquée durant 2,30 h. La distance parcourue par la 


zone de rubidium est alors de 42 cm. A la fin de l'opération, cette zone | 


est découpée en échantillons de 5 mm de longueur, et la courbe de 


répartition du rubidium-86 est construite facilement par mesure de . 


radioactivité. On admet que la répartition du rubidium total lui est 
proportionnelle. L'erreur provenant de cette hypothèse est négligée. 
Le rapport isotopique #Rb/SRb du rubidium contenu dans chaque 


échantillon est mesuré à l’aide d’un spectromètre de masse Atlas : 


Werke. 
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Cet appareil est muni d’une source d'ions pour solides. Le mélange 
nitrate de sodium-nitrate de rubidium de chaque échantillon est dissous 
dans 0,5 cm d’eau, puis une goutte de cette solution est déposée sur le 
ruban de tungstène de la source d'ions. Le chauffage de ce ruban par 
passage d’un courant électrique provoque l'émission des ions par effet 
thermoionique. La présence de quantités de sodium grandes devant 
celles de rubidium ne gêne pas la mesure. Il semble en effet, que le 
potentiel d’extraction des ions alcalins soit d'autant plus faible que 
leur numéro atomique est plus grand. Nous avons observé, en effet, 
que l'émission d'ions Rb* commence à une température de filament 
-bien inférieure à celle des ions K+, Na+ ou Li. Par suite, avec des 
échantillons contenant 99 p. 100 de NaNO; et 1 p. 100 de RENO;, le 
faisceau d'ions Rb+ est cent fois plus intense que celui d'ions Nat. 
Signalons par ailleurs, que la présence du traceur “RD n’est pas déce- 

» lée par le spectromètre de masse. 


… Résultats. — Les résultats sont indiqués dans le tableau XVII. La 
répartition globale du rubidium et le rapport isotopique #Rb/fTRE sont 
portés, en fonction de la distance sur les figures 20 et 21. 


85Rb 
2 87Rb 
3 3,0 
2 28 
Es? 
F 28 
24 
38 40 42 44 Cm 38 40 42 44 Cm 
Fig. 20. — Répartition du Rb Fig. 21. — Variation du rapport 
après électromigration. SPP b/STR D. 


Les valeurs extrêmes sont #Rb/#Rb — 3,00 en avant de la zone, et 
S5Rb/SRb — 2,40 en queue. Le rapport naturel mesuré dans les mêmes 
conditions est de Rb/#TRb— 2,61. 

> Enfin, les deux courbes de répartition de f5Rb et *’Rb sont calculées ; 


Div VEN re 
: ce 
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. , , - - 
leurs centres de gravité présentent une différence d’abscisse de 0,6 mm, » 
ce qui donne pour la différence relative de mobilité : 


Av/v — 0,001/4 
et pour l'effet de masse : 


u = Av/v : Am/m —0,0615. 


TaBzEeaAu XVII 


Electromigration de Rb à 350° C, 2,30 À, sous 600 V ; 
parcours de la £sone : 42 cm. 


Distance à l’origine Fabibiont total Rapport $5Rb/S7Rb 
(em) C + C, (ug) ; 4 
38,5 298 2,40 2. 
39,0 515 RE  : 
39:5 850 2,42 4 
40,0 I 301 2,44 : 
40,5 I 770 2,46 : 
41,0 2 466 2,50 
41,5 3 120 2,53 
42,0 \ 3 902 2,56 
42,5 4 444 2,62 
43,9 4 444 2,70 
43,5 2 982 2,76 £ 
44,0 650 2,88 * 
44,5 | 136 3:00 ë 
- 
4 
Potassium-309. Potassium-4r. ? 


Le potassium naturel est un mélange de 3 isotopes. Le “’K, radio 
actif de période de 4,5.10 ans, est en proportion seulement de 
0,012 p. 100. Dans nos expériences, nous mesurons seulement les enri-. 
chissements de *K et ‘:K dont les proportions respectives sont 93,18 
et 6,82 p. 100. Des séparations des isotopes de potassium ont déjà été 
effectuées par électromigration en contre-courant dans les solutions 
aqueuses par Brewer, Madorsky et al. (15) et par Westhaver (63). 

La méthode expérimentale est identique à celle utilisée pour le rubi 
dium. La répartition du potassium à la fin de l’électromigration était 
déterminée par mesure de la radioactivité de ‘K ajouté au préalable 
comme indicateur. 1 

Dans cette. expérience, l'amiante a été lavé très soigneusement au 
acides chlorhydrique et nitrique concentrés, puis rincée à l’eau bi-dis: 
üillée pour en éliminer autant que possible les impuretés présentes, 
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- nous avons utilisé la méthode 200 


surtout le potassium. L’électrophorèse est effectuée sur une telle bande 
imprégnée de NaNO, pur pour analyses ; la zone initiale était consti- 
tuée par 4o mg de KNO; pur contenant une fraction de microcurie de 
#K qui sert d’indicateur. Le parcours a été de 4o cm, en 3 heures sous 
une tension de 600 V. 


Tagzeau XVIII 


Rapport *K/“K en fonction de la quantité de matière déposée 
à sur le filament. 


Quantité déposée Rapport %K/#K 
du potassium total 


4,4030.10 $ g 173,5 
0,8806.10 $ » 176,6 
0,1761.10 $ » 261,0 
0,0352.10 $ » 301,0 
0,0070.107$ » 693,6 


\ 


L'analyse isotopique des échantillons est identique à celle utilisée 
pour le rubidium. Une difficulté particulière à l’analyse du potassium 
provient de ce que le filament de tungstène (et d’ailleurs tout autre 
filament), constituant la source 
d’ions du spectromètre de mas- 39K 
se, contient toujours de petites 600 40K 
quantités de potassium qui 
interfèrent avec le produit à 
analyser. Afin d'estimer la 400 
contribution du filament seul, 


de dosage par dilution isotopi- 
que au moyen d’un échantillon 
de potassium enrichi: à > 
0,57 p. 100 de ‘’K. Pour cela, 1:0 30.  40pgh 
nous avons déterminé la pro- Fig. 22. — Variation du rapport ®K/#K 
portion de 0K mesurée au spec- apparent en fonction de la masse de 
tromètre de masse, en déposant potassium déposée sur le filament. 
sur le filament des quantités de 


20 


potassium enrichi de plus en plus faibles. Pour des quantités déposées 
_ assez élevées (4,4 10% &), la contribution du filament est négligeable 


et le spectre obtenu est celui de l'échantillon. Puis, quand la quantité 
déposée est faible, l'émission du potassium naturel provenant du fila- 
ment provoque une variation du rapport des teneurs isotopiques. Les 
résultats de cette expérience sont portés sur le tableau XVHI, où l’on 


+ 
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voit que le rapport *’K/°K varie de 173,5 à 693,6, lorsque la quantité 
de potassium déposé sur le filament passe de 4,40.107° g à 7,04.107° 8: 
Cette variation est portée sur la figure 22, où la courbe montre que le 
rapport %K/‘°K est constant lorsque le dépôt initial est supérieur à 


sn 44 La 


0,88.10-6 g. La courbe permet alors d'évaluer la participation du fila- # 


ment que l’on trouve égal à 3.10-° g en potassium. 

Dans nos mesures de séparation d’isotopes, nous avons déposé sur le 
filament de la source d’ions des quantités de potassium nettement supé- 
rieures à 5.10-° g. Ainsi la contamination par le filament a été négli- 
gée. Nos résultats sur la séparation des isotopes du potassium par 
électromigration dans NaNO; fondu sont portés sur le tableau XIX. 


TaBzeaAu XIX 


Electromigration de K à 3509 C, 3 heures, sous 600 V; 
parcours de la zone : 4o cm. 


Distance à l’origine Potassium total 2 3917 /ALTZ 
(em) 8 Ci Crée) Rapport ®K/#K 
36,0 99 11,78 
36,5 213 11,80 
37,0 ‘ 498 11,90 
37:5 710 12,35 
38,0 I 095 12,65 
38,5 I 403 12,95 
39,0 1 687 13,85 
39,5 2 010 14,00 
40,0 2 050 14,24 
49,5 1 726 14,75 
41,0 I 478 15,10 
41,5 901 15,80 
42,0 426 17,20 

2,7 60 17,50 


——) 


La figure 23 représente la répartition du potassium à la fin de l’élec- 
trophorèse ; la figure 24 montre la variation du rapport ‘’K/“K le long 


. de cette zone. 


Les valeurs extrêmes du rapport isotopique sont *’K/‘K — 17,50 en 


avant de la zone et *’K/#K— 11,78 en queue. Le rapport naturel 


mesuré dans les mêmes conditions est de 14,04. Les centres de gravité 
des courbes de répartition de %’K et #:K ont leurs abscisses distantes 
de 1,08 mm, ce qui donne pour la différence relative de mobilité 
Av/v — 0,0027/4, et pour l’effet de masse u — 0,0548. 


è Effet de masse dans l’électrophorèse des ions alcalins en milieu 
iquide. — La méthode d’électromigration d’une zone a permis de 


déterminer la différence de mobilité, et par suite l’effet de masse pour 


per 


d rte ares cà 


nt À à lot nthhoert ist ss tit. 
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. 23. — Répartition du 
après électromigration. 


Fig. 24. — Variation * 
du rapport isotopique 


= 
+ 
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une série d'ions alcalins. Nos résultats joints aux mesures antérieures 
effectuées sur 2?Na — ?*Na et Li— Li sont rassemblés sur le tableau XX. 4 
Un mécanisme de migration basé sur le modèle hydrodynamique 
(application de la formule de Stokes aux ions) est incompatible avec ces \ 
mesures. En effet, si la vitesse de migration des ions ne dépendait que,| 
de leur diamètre et de la viscosité du milieu, aucun effet isotopique 


D 


TaBreau XX : 


Isotopes Av/o w= À p/v:Am/m 


GET A TTAT e RCNENRREURE 0,014 0,089 r. 
PNA Na 27 1 M EL 0,010 0,10 | 
SRE ER EN 0,0027 0,055 
Bb = ERREUR O,0014 0,062 
INC CE base. LE ee 0,0027 0,060 


à 
PA 


n'aurait pu être observé, puisque deux ions isotopiques ont le même” 
diamètre ; par exemple, le diamètre de l'atome d'hydrogène ne diffère“ 
de celui du deutérium que de 1/2 000. Une théorie cinétique de l'état 
liquide doit donc faire intervenir la masse 77 dans la mobilité des ions. 
D'autre part, nos résultats montrent que Av/v ne dépend pas seulement. 
de la différence relative de masse Am/m, mais aussi de la masse abso-“ 
lue des isotopes considérés. De plus, nous avons montré au chapitre” 
précédent, que la composition du milieu intervient aussi. 
Il serait possible d'interpréter qualitativement nos résultats expéri-« 
mentaux par une théorie cinétique qui ferait intervenir la remarque 
suivante : dans le champ électrique, les ions les plus légers acquièrent 
une vitesse plus grande, mais par contre, dans les chocs avec les parti- È 
cules du solvant, les ions les plus lourds sont moins ralentis. Ce méca-# 
nisme aurait pour effet de rapprocher les vitesses de migration de deux * 
isotopes et expliquerait pourquoi Av/v est inférieur à 1/5 Am/m. Le à 
développement de cette théorie montre que l'effet isotopique dépend » 
des masses relatives des ions isotopes et des particules de solvant. " 
L'effet serait maximum pour des ions légers migrant dans un solvant î 
lourd. Cependant les interactions entre les particules dans un ne 
condensé sont mal connues, et le mécanisme réel de la migration est 
certainement très complexe. Il pourrait, en particulier, faire intervenir, 
comme l’a suggéré Klemm (40), la superposition d’une mobilité « spon- 
tanée » spécifique de chaque isotope à une mobilité « induite » provo-" 


quée par les chocs des atomes voisins, cette dernière ne présentant pas 
d'effet isotopique. De: 


we 12 


LL 


À 
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Influence de la température sur la séparation de fLi— ‘Li. — 

- Nous nous sommes proposé d'utiliser cette méthode d’électromigra- 
tion sur amiante pour étudier la variation de la différence de mobilité 
de SLi1 et "Li en fonction de la température. Le lithium a été choisi afin 

"que la précision des mesures soit plus grande; en effet, la différence 
relative de mobilité de SLi et ‘li est élevée, et les rapports de teneur 

isotopique ‘Li/$Li sont mesurés avec précision grâce à un petit spectro- 

mètre de masse, spécialement adapté au lithium, construit au Labora- 

“toire de Physique et Chimie Nucléaires du Collège de France. D'autre 


“part, pour que l'intervalle de température étudié soit le plus large. 


. possible, le milieu de migration choisi est le mélange à 45,5 p. 100 
“NaNO; et 54,5 p. 100 KNO,; dont le point de fusion est 218° C. Ainsi 
- des expériences ont pu être effectuées aux températures de 250°, 300° 
et 350° C. Au-dessus de 3500 C, le lithium se combine à l’amiante et les 
: zones finales deviennent très étalées. 
Enfin la convection des liquides anodique et cathodique qui s’infil- 
trent par capillarité sur l’amiante est évitée par des barrières semi-per- 
- méables de silicate de soude placées près des extrémités du ruban. Ces 
> barrières se laissent traverser par la migration des ions mais interdi- 
- sent le déplacement du sel fondu. 
“ Les bandes d'amiante sont imprégnées des nitrates fondus unifor- 
- mément à raison de 20 mg de sel par centimètre carré. La zone initiale 
“est constituée par 30 mg de LiNO:. Après électromigration, la bande 
» d'amiante est découpée et la répartition du lithium déterminée au photo- 


Tagzeau XXI 


Electromigration (à 250° C) de Li, 4 heures sous 600 y. 


s Parcours de la sone : 27,5 cm. 
4 Distance à l’origine Lithium total Rapport *Li/SLi 
à (em) C1 + Co (Ug) 
Â 22,0 18,9 16,20 
| 22,5 33,0 15,40 
4 23,0 52,1 15,35 
23:5 255 14,85 
24,0 139,0 14,40 
24,5 164,0 13,50 
25,0 172,0 12,35 
25,5 200,0 12,10 
26,0 223,0 15,35 
26,5 231,0 10,15 
27,0 258,0 9,90 
27,5 266,0 9,59 
28,0 174,0 8,77 
28,5 40,1 7,20 
GR 


dé 
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mètre à flamme. Puis les rapports TLi/5Li de chaque échantillon sont 
mesurés au moyen d’un spectromètre de masse à déviation constante (60°), 
construit au Laboratoire. La source d’ions est constituée par un simple 
filament de tungstène placé entre une électrode accélératrice et unes 
électrode réflectrice qui permet la focalisation du faisceau. Le sel à 
analyser est déposé sur le filament, les ions sont produits par le phéno- 
mène d'émission thermoionique. | 

Pour l’analyse isotopique, le sel de lithium doit être pur ; en particu- 
lier, il doit être débarrassé des ions Na+ et K+ dont l’émissivité très. 


Tagzeau XXII 


Electromigration de Li à 300° C, 3,30 À sous 600 V. 
Parcours de la sone : 23,5 cm. 


Distance à l’origine Lithium total 7T : : 
(ém) 8 LUE) Rapport Li/fli 
20,0 28,8 15,0 \ 
20,5 50,0 14,75 
21,0 à 51,9 14,21 
21,5 84,4 13,42 
22,0 93,1 13,17 
1 22,5 111,9 12,25 
23,0 173,8 11,91 | 
23,5 200,0 10,80 
24,0 152,5 10,25 
24,5 141,3 9,80 
25,0 106,3 9,30 : 
25,5 79,4 8,65 1 
26,0 338 7:69 
| 


* 


élevée crée un bruit de fond gênant (le faisceau de Na ou K peut être ” 
10 000 fois plus intense que celui de Li). C’est pourquoi les échantillons - 
de LiNO; sont au préalable purifiés par extraction par l’alcool isoamy- 
lique. La quantité de lithium déposée sur le filament est environ 10—$ g.4 


L'intensité du faisceau est alors de l’ordre de 10—1° A. 4 
Les tableaux XXI, XXII et XXIII décrivent les expériences def 
migration des ions Li aux températures de 250°, 3002 et 3500 C. | 
Les différences relatives de mobilités de Li et Li à ces diverse 
températures sont déterminées et portées sur le tableau XXIV. | 
Les résultats montrent que l'effet isotopique décroît rapidement avec 
a température. Les théories actuelles des processus de vitesse (Glass-” 
A Laiïdler et Eyring (27); développées récemment par Bigeleisen (7), 
indiquent que la migration d’un ion se fait par l'intermédiaire 4 


/ 
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Tagzeau XXIII 


Electromigration de Li à 350° C, 3 heures sous 400 V. 
Parcours de la sone : 21 cm. 


Distance à l’origine Lithium total 7T = /61 © 
ln) è LC bel Rapport Li/$Li 
15,0 15,0 14,00 
16,0 20,0 13,90 
17,0 46,25 13,75 
18,0 78:75 13,30 
19,0 116,25 12,90 
20,0 203,75 12,50 
21,0 220,0 11,90 
22,0 198,75 11,40 
+ 23,0 145,0 10,90 
24,0 85,0 10,30 
; 25,0 38,75 9,70 
26,0 15,0 9,20 ‘ 


“état activé. L'effet isotopique en électromigration serait alors dû à la 
superposition de deux effets : 


1) La fréquence d’oscillation de deux particules isotopiques n’est pas 


la même. 
2) À une température donnée, la population des « états activés » n’est 


pas la même pour deux isotopes. 


La théorie de Eyring prévoit alors que l’effet isotopique décroît quand 
la température s'élève car les particules tendent à se trouver toutes 
“dans l’état activé. A la limite le rapport de vitesse tend à devenir égal 
au rapport des fréquences d’oscillations ; les fréquences d’oscillations 
‘dans le milieu liquide étant calculées non pas pour les ions simples, 
‘mais pour les groupements plus ou moins complexes constituant le 


milieu liquide. 


Tagceau XXIV 


11 — Av/o: 
| Température °C P bee ; AI em Ao/e = A/l (es ie 
250 26,02 0,36 0,014 0,089 
300 23,42 0,24 0,0102 0,007 
350 21,04 0,19 0,0090 0,059 
1 ; le 
- | La . 
” Annales de Physique, 1959. 8b 


à Lena 24 
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Cette théorie a d’ailleurs déjà été vérifiée qualitativement par 
Klemm (41) en 1957. La différence relative de mobilité des ions C1 
et 31C1- diminue d'environ 18 p. 100 quand la température s'élève de 
100° entre 530° et 730° C. 


CHAPITRE V 


- Résumé et conclusion. 


L'emploi du papier d'amiante comme support d'une phase liquide a 
permis d'étudier la mobilité de divers ions dans des sels en fusion. Tout 
d'abord, une étude préalable des propriétés physico-chimiques de 
l'amiante utilisé dans ces expériences a montré que ce composé sé 
comporte comme un échangeur d’ions minéral et peut donc être utilisé 
pour des séparations chromatographiques : un solvant constitué par une 
solution aqueuse d’acide chlorhydrique permet la séparation des alca= 
lins, la fixation sur l'amiante étant d'autant plus énergique que l'ion 
est plus lourd. : 

La technique d’électrophorèse sur papier d'amiante imprégné de sels 
fondus a permis, par l'emploi d'indicateurs radioactifs, de comparer la 
mobilité de divers ions dans un même milieu. Quoique les mesures 
n'aient qu’une valeur relative, les expériences montrent que, dans des 
conditions identiques, les ions se déplacent d'autant plus vite que leur 
diamètre est plus petit. Ce résultat est l’inverse de ce qui est observé en 
solution aqueuse où l’hydratation inverse l’ordre des dimensions des 
ions. Il semble donc que, dans les sels en fusion, les phénomènes de 
solvatation soient moins importants. Mais il reste possible que, dans cé 
milieu condensé, par suite du champ électrique intense qui règne 
autour de chaque ion, il se produise des associations qui modifieraient: 
le diamètre et la masse apparente des particules en mouvement. : 

La règle, qui vient d’être énoncée, reliant la mobilité au rayon 
ionique souffre des exceptions : d’une part le lithium migre moins vite 
que le sodium, d'autre part, les cations bivalents ont une mobilité envi* 
ron deux fois moindre que celle des ions monovalents. Nous pensons 
qu'une charge électrique élevée et un diamètre petit augmentent 
l'attraction électrostatique et favorisent les associations avec des ions 
de charge opposée, Ces observations sont à rapprocher du fait que 1 
lithium possède un caractère alcalino-terreux, quoiqu'il soit situé dan: 

. la première colonne du tableau de Mendeleieff. is : 

L'étude de la diffusion des ions dans les sels en fusion en l’absenc 
de champ électrique a montré que la formule d’Einstein reliant 1 
mobilité au coefficient de diffusion se vérifie approximativement (I 
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précision de nos mesures ne permettait pas une vérification rigoureuse). 
Cela signifie que les particules présentes dans le liquide qui se dépla- 
cent au hasard de l’agitation thermique sont les mêmes que celles qui 
migrent dans le champ électrique. Une telle conclusion s'oppose à 
l'hypothèse de l'existence de molécules neutres dans le sel fondu. Le 
processus élémentaire de la migration fait intervenir un état «activé ». 
Par des mesures de mobilité à différentes températures, nous avons 


“trouvé que les énergies d'activation des ions Li*, Nat et Cst sont 


égales respectivement à 2,53, 1,80 et 2,34 kcal/mole. 
La même technique d’électrophorèse permet de déterminer la diffé- 
rence relative de mobilité de deux isotopes. Elle avait été appliquée 


auparavant à la séparation de ??Na — **Na et de 5Li— ‘Li. Nous l'avons 


étendue aux cas des couples *K — #'K, *Rb — 81Rb et 131Cs = 137Cs. 


«Les mesures de teneur isotopique sont effectuées soit par spectrométrie 


4 
* 


de masse pour les éléments stables, soit par analyse des rayonnements 
émis lorsque les isotopes sont radioactifs. L'existence d’un effet isoto- 
pique dans la migration montre que le modèle hydrodynamique assimi- 


“ant les ions à des sphères se déplaçant dans un milieu visqueux n'est 
. pas suffisant. D’autre part, nous avons observé que l'effet de masse : 


u— Av/v : Am]m, 


c’est-à-dire la différence relative de mobilité rapportée à une même 
‘différence relative de masse est plus élevée pour les éléments légers 
que pour les éléments lourds. De toute façon, les effets observés restent 


… bien inférieurs à ceux que donnerait une loi du type vy/m — constante, 
où m serait la masse des ions simples. Lorsque la température s'élève, 
» les mobilités de fLi et Li se rapprochent. Ce résultat, en accord avec 
des expériences de Klemm, confirme qualitativement les théories 
- actuelles des processus de vitesse : à température élevée, les particules 
- tendent à se trouver toutes à l’état activé. A la limite le rapport des 
® vitesses tend à devenir égal au rapport des fréquences d’oscillation ; les 


Cr 


fréquences d’oscillation, dans le milieu liquide, étant non pas celles 


. des ions simple, mais plutôt celles des groupements plus ou moins com- 


. plexes constituant le milieu liquide. 
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OPTIQUE CORPUSCULAIRE 
DES PINCEAUX D’AXE COURBE 0 


Par Henxrr DORMONT 


CHAPITRE PREMIER 


Les pinceaux d’axe courbe. 


Les pinceaux étroits, formés de rayons faiblement inclinés les uns 
par rapport aux autres, sont fréquemment utilisés aussi bien en optique 
qu'en optique électronique ou ionique. Leur rayon central est appelé 
« axe » ; c’est en général une droite qui constitue presque toujours un 


axe de symétrie ou de révolution du système. 


Alors que l'optique n'utilise guère que des rayons formés de seg- 
ments de droite, l'optique corpusculaire met en jeu des courbes gau- 
ches, trajectoires des particules en mouvement, el l’on est amené à 
envisager l’emploi de pinceaux « paraxiaux » dont | « axe » est consti- 
tué par une courbe quelconque. 

En voici quelques exemples : 

Les pinceaux fortement inclinés sur l’axe d’un système centré forte- 
ment diaphragmé ne possèdent pas les propriétés focalisatrices des 


+ pinceaux de faible inclinaison : ils produisent un phénomène de coma. 


Les rayons de ces pinceaux s'appuient en général sur deux fucales dis- 


> tinctes et ne donnent pas lieu à la formation d'images. Par rapport à 


l'axe rectiligne du système ces aberrations sont des phénomènes « du 
deuxième ordre » ; elles disparaissent pour de faibles inclinaisons car 
elles sont décrites en fonction de ces dernières considérées comme infi- 
niment petites par des termes du deuxième ordre au moins. 

Si on prend pour axe du système celui du pinceau étroit, ces aberra- 
tions deviennent des phénomènes du premier ordre par rapport à 
l'ouverture de ce pinceau et peuvent s’étudier commodément dans le 
cadre de l’approximation de Gauss : c’est ainsi qu'il est classique en 


(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue le 
13 décembre 1957 devant la Commission d'examen. 
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optique de situer la position des focales d’un pinceau qui traverse, sous 


forte inclinaison, un dioptre ou une lentille fortement diaphragmée. 


La position de ces éléments se calcule par rapport à l’axe du pinceau, 
qui est évidemment formé d’une succession de segments de droites. En 
optique corpusculaire, il est constitué par une courbe gauche. 


Ce changement d’axe opère un changement d’échelle des valeurs infi- 


niment petites : l'infiniment petit principal n’est plus l'écart du pinceau 
à l’axe de révolution du système centré, car cet écart peut être grand si 
l'inclinaison est forte, mais l'écart du pinceau par rapport à son rayon 
moyen qui constitue le nouvel « axe ». 

D’autres phénomènes se trouvent simplifiés de la même façon par ce 
changement d'échelle. Les phénomènes d’achromatisme deviennent, 
par rapport à la dispersion énergétique, supposée petite, des phénomè- 


nes du premier ordre : nous appellerons « dérive chromatique » les 


termes du premier ordre de l’achromatisme, réservant le nom habituel 
d’aberration aux phénomènes d'ordre supérieur. La « dérive chroma- 


tique » est un phénomène général qui disparaît lorsqu'on a affaire à un 
système d’axe rectiligne dont le champ magnétique ne possède pas, sur 


cet axe, de composante transversale. C’est, en particulier, le cas des 


systèmes électrostatiques d’axe rectiligne ; c’est d’ailleurs le cas de la” 
plupart des systèmes électronoptiques habituels. L’achromatisme se 


traduit alors uniquement par les aberrations du deuxième ordre. Il y a 
là une analogie avec la confusion systématique des systèmes de focales 
des pinceaux étroits peu inclinés sur l’axe des systèmes centrés. 

Si l’on prend pour axe le rayon moyen du pinceau incliné l’achroma- 
tisme redevient un phénomène du premier ordre justiciable de l’approxi- 
mation de Gauss. 

Une illustration des considérations qui précèdent est fournie par 
l’étude des canons à électrons. Dans ce cas, il ne s’agit pas d'étudier 
différents pinceaux issus d’une surface objet et plus ou moins inclinés 
sur l’axe d’un système centré, mais différents comportements d’un 
même pinceau étroit soumis à des conditions de champs variables en 
fonction de la déflexion désirée. Dès que cette déflexion est assez forte, 
ce qui est souvent le cas, on a intérêt à prendre, pour chacune de ses 
valeurs, l'axe du pinceau pour axe du système. Les conditions de for- 
mation de l’image :.focalisation, achromatisme, etc., deviennent ainsi 
des phénomènes du premier ordre que l’on peut calculer et essayer de 
réduire. En particulier, les pinceaux déviés présentent toujours le phé- 


nomène de « dérive chromatique » lié à la présence d’une courbure de 


l’axe (et éventuellement à celle d’un champ magnétique transverse dû 
au champ déflecteur) qu'il est peut-être possible de réduire par une 
distribution adéquate des champs. Cette application peut être impor- 
tante dans le cas des systèmes. à électrons lents pour lesquels la disper- 
sion chromatique relative est assez forte. | 


Les précédents paragraphes ont été consacrés à la description de cas 


dons“ 
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| 
dans lesquels l'axe courbe provenait d’un « changement d’axe » destiné 
à faciliter l'étude des aberrations d’un système. Il existe des cas où 
1 « axe curviligne » se présente d’une façon plus naturelle. 
… On a proposé de réaliser des tubes à retard dans lesquels un pinceau 
“d'électrons ou d'ions parcourt un trajet aussi long que possible. Si l’on 
-module l'intensité de ce faisceau au voisinage de la source produisant 
les corpuscules, on peut espérer recueillir, sur l'électrode collectrice, 
un signal retardé d’une quantité qui dépend de la longueur du trajet et 
“des vitesses mises en jeu. On conçoit que l’on ait intérêt, pour éviter 
“des encombrements prohibitifs, à chercher à réaliser des faisceaux 
“étroits de corpuscules voyageant au voisinage d’un axe courbe qui , 
s'enroule sur lui-même, une hélice sèmble par exemple assez indiquée. 
“Pour éviter une dispersion catastrophique des corpuscules, il est impor- 
“tant de « focaliser » le pinceau autour de cet axe curviligne et, par 
“conséquent, d'étudier son comportement, au moins dans le cas de 
l'approximation de Gauss. Les temps de transit jouent également dans : 
“ce système un rôle important car ce sont eux qui conditionnent CEE 
retard. Ils doivent, bien entendu. être autant que possible les mêmes 
‘pour tous les corpuscules, ce qui impose certaines conditions qui appa- eus 
“raissent lors de l'étude du mouvement général du pinceau. Là encore *: à 
les phénomènes d’achromatisme jouent un rôle important. | 
On peut envisager également l’existence de klystrons dont le pinceau 
“électronique décrive des courbes permettant des passages successifs à 
“ travers une même cavité résonnante. Le fonctionnement seraitanalogue 
-à celui du klystron reflex mais l'optique en serait fort différente. Les 
“ conditions de focalisation du pinceau vers l’orifice de la cavité ne peu- 
vent guère s'effectuer, d’une façon générale, en dehors de la théorie 
des systèmes d’axe courbe. Plus encore que dans l'exemple précédent 
Ja considération des temps de transit et des phénomènes d’achroma- 
“ lisme — en particulier de la « dérive chromatique » — est extrême- ri 
* ment importante car la modulation n’est plus une modulation d'inten- 
-sité, mais une modulation de vitesse. Si cette dernière est grande, il 2 
faudra même pousser très loin l'étude des phénomènes d'achromatisme. Fa 
_ Certains tubes à long faisceau du type tube à onde progressive, où je 
sncore carcinotron, pourraient être constitués d’un pinceau courbe,  : k 
r exemple circulaire, ou d’une nanpe d'électrons se propageant au ass 


* phénomènes de dérive chromatique et d'une façon générale les aberra-. Poe 
tions propres aux systèmes non rectilignes vont intervenir. I y a lieu 
4 L Ë 0 
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de les étudier pour les corriger car des compensations sont possibles si 
l’on réalise une distribution convenable des champs et éventuellement 
des courbures le long de l’axe curviligne du système. 

Le domaine de l'optique ionique a. le premier, attiré l'attention des 
chercheurs sur les propriétés des faisceaux courbes. Alors que les appaz | 
reils électroniques présentent, en général, une symétrie de révolutions 
ceux qui mettent en jeu des ions ont utilisé, dès leur début, des traJec= 
toires curvilignes. C’est le cas des spectrographes de masse et de vitesse 
ainsi que de la plupart des accélérateurs. On doit remarquer cependant, 
que, dans ces derniers, les champs sont généralement variables en 
fonction du temps; la théorie statique à laquelle nous nous limitons nes 
leur est pas applicable. | 

Comme on peut s’en rendre compte sur les exemples que nous venons, 
de citer, la connaissance des champs au voisinage de l’axe est une 
chose fondamentale et chaque application ne peut être menée jJusqu'aus 
bout que par l'association du calcul et de moyens expérimentaux appro= 
priés, en particulier, des appareils classiques pour la détermination des 
cartes de potentiels et la mesure des champs. è 


CHAPITRE I à 


4 


Analyse des travaux publiés. 4 
$ 

Les appareils de physique nucléaire sont les premiers qui aient nécess 
sité l'emploi de faisceaux d’ions évoluant au voisinage d’une ligne” 
courbe. Cette dernière est généralement plane et le dispositif présentes 
une symétrie par rapport à ce plan. Il en résulte des propriétés 
d’ €orthogonalité » (v. chap. VIIT) qui simplifient les équations et per 
mettent la séparation mathématique des composantes du mouvements 
paraxial. s 

Certains auteurs se sont attachés à l'étude de systèmes particuliers 
tels que spectrographes de masses ou spectrographes de vitesses utili: 
sés, par exemple, pour l'analyse du spectre énergétique continu des 
rayons f. | ; 2 

Les principales de ces publications sont citées dans les ouvrages de 
M. Cotte (1), P. A. Sturrock (2) et W. Glaser (3). 

D. Gabor (4) de son côté a étudié les propriétés focalisatrices de sys- 
tèmes dont l’« axe » est une hélice. Nous retrouverons au chapitre IX 
ce cas particulier et lui appliquerons les résultats que nous avons obte- 
aus sur les temps de transit. Des systèmes hélicoïdaux destinés à guider 


des faisceaux de forte intensité seront également envisagés dans ce 
chapitre. 
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D'autres publications ont abordé l'étude générale des pinceaux dont 
1” « axe » est une courbe l quelconque. Les auteurs n’imposent pas de 
propriétés restrictives aux champs. Aucune considération de symétrie 
ne vient les simplifier. 

M. Cotte (1) est le premier à avoir abordé la théorie générale. Il rap- 
porte l’espace à un système de coordonnées triple orthogonal géométri- 
quement lié à la courbe l (v. chap. IT). Cette dernière constitue l’inter- 
section des surfaces : 


23 


L—= 0; y — 0. 


Un point voisin de l possède donc deux de ses coordonnées (x et y) 
qui peuvent être considérées comme des infiniment petits principaux. 
Le choix des surfaces coordonnées permet d'exprimer l’élément de dis- 
“tance dS qui sépare deux points infiniment voisins au moyen d'une 
forme quadratique simple, sans termes rectangulaires, dont le seul 
coeflicient variable se calcule facilement au moyen des propriétés 
intrinsèques de l, c’est-à-dire de sa courbure et de sa torsion. 
Le potentiel électrique et le potentiel vecteur magnétique sont repré- 
sentés par des fonctions des coordonnées développées en séries entières 
par rapport à æ et y. Cette méthode permet d'exprimer, sous forme de 
développement en séries entières de x, y et leurs dérivées par rapport 
à =, les quantités mécaniques (Hamiltonien ou Maupertuisien) liées à 
un point matériel en mouvement. On en déduit, par application des 
principes variationnels, les équations du mouvement. On peut limiter 
ces dernières aux termes du premier ordre, ce qui fournit les équations 
des rayons paraxiaux ou pousser plus loin le développement pour 
aborder l'étude des aberrations. M. Cotte a montré qu’un changement 
de coordonnées permettait de ramener les équations paraxiales d’un 
système quelconque à celles, plus simples, d'un système qui ne contient 
» pas de champ magnétique. Il a signalé un certain nombre de cas dans 
lesquels l'intégration devient plus facile : les principaux correspondent 
aux systèmes orthogonaux et aux systèmes gaussiques (v. chap. IV 
et VIIT). 
Les systèmes orthogonaux constituent une généralisation des systè- 
* mes doués de symétrie plane. Les champs y remplissent des conditions 
- permettant la séparation des mouvements paraxiaux. Cela signifie que 
bles deux équations différentielles linéaires du deuxième ordre qui les 
Mécrivent et dans lesquelles les variables x et y interviennent toutes les 
deux, peuvent s’écrire sous forme de deux équations distinctes ne por- 
tant chacune que sur une seule des variables. On peut alors considérer 
un rayon comme « décomposable » en deux rayons principaux: 
» Les systèmes gaussiques sont plus particuliers encore : les deux 
> rayons principaux sont décrits par des équations identiques ; ils ont 
“donc le même comportement, ce qui permet la définition du point 
image d’un point objet donné. Ils constituent, dans l’approximation de 


différentielles linéaires à deux inconnues et envisage les diverses com 
_ binaisons que l’on peut former à partir de quatre systèmes de solutions 


mécanique classique ou relativiste non ondulatoire, donc de l’optiqu 
géométrique : ce sont les effets de la diffraction. La question a ét à. 
abordée par H. Grümm (6) qui a cherché à résoudre une équation de 


“échelle, c’est-à-dire tant que le mouvement s'effectue dans des champs 
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Gauss, une généralisation des systèmes centrés habituels. M. Cotte a. 
étudié en détail la formation des focales et les aberrations des systèmes, 
orthogonaux. Ces dernières sont calculées grâce à une méthode dé 
variation des constantes d'intégration du mouvement paraxial. : ; 
Ces travaux ont été repris et complétés par plusieurs auteurs 
G. Wendt (5) a étudié la formation des images dans le cas général en, 
se limitant au premier ordre, c’est-à-dire à l’approximation de Gauss®#, 
P. A. Sturrock (2) a développé, sous une forme légèrement différentes 
des calculs analogues. L'emploi systématique du calcul tensoriel sups 
prime les considérations géométriques qui justifient l’emploi du syss 
tème de coordonnées. Les méthodes et les idées sont identiques à celles 
des publications antérieures, mais le calcul complet des aberrations esth 
effectué dans le-cas général : aberration du deuxième ordre, aberration, 
chromatique du premier ordre que l’on nomme également aberration 
chromatique transversale et que nous avons appelée « dérive chromas 
tique », aberration chromatique longitudinale. L 
P. A. Sturrock est le premier qui ait établi les conditions nécessaire 
et suffisantes pour qu’un système soit orthogonal ou gaussique. 
Dans tous ces travaux, les équations du mouvement sont obtenues à 
partir d’un Maupertuisien relativiste, sauf toutefois dans le mémoire de 
G. Wendt. P. A. Sturrock considère même le cas dans lequel les effetss 
relativistes sont assez faibles pour pouvoir être considérés comme des 
aberrations. Il les traite alors par une méthode de développement e 
série analogue à celle qu'il emploie pour les autres types d’aberrations 
Il est un type de détérioration des images qui n’est jamais abord 
dans les publications précédentes puisqu'elles relèvent toutes de 1 


Schrôdinger approximative valable au voisinage de l’axe courbe ets 
exprimée dans le système orthogonal de coordonnées lié à cet axe 
L'obtention de l'équation approchée, qui n’est valable qu’à grandi 


macroscopiques repose sur des considérations semi-classiques inspirées 
par la méthode utilisée par Glaser et Schiske (7) dans le cas des axes 
rectilignes. 4 

L. A. MacColl (8) a analysé formellement le cas des rayons paraxiaux : 
il part du fait que ces derniers sont décrits par un système d'équations 


fondamentales. Il étudie donc la correspondance entre « espace objet » 
et (espace image » et classe les différents types de comportement possi= 
bles : trajectoires joignant deux points, apparition de focales ou de 
points de focalisation pour les rayons issus d’un point objet donné. Les 
conditions obtenues pour la réalisation d’un type déterminé de corres- 
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ondance portent sur les solutions des systèmes différentiels. 
L. A. MacColl ne remonte pas aux conditions qu'il faut imposer aux 
Champs : c’est en ce sens que son travail est assez formel et éloigné des 
réalisations physiques possibles. 


4 

; 

4 

; CHAPITRE III 

be : | 
4 Equations des mouvements paraxiaux. — i 
D-il est commode, dans l’étude des systèmes optiques « d’axe courbe ». 


e rapporter l’espace à un système de référence lié à cet (axe ». Cer- 
taines propriétés géométriques prennent ainsi un aspect particulier. 
» Soit une courbe gauche ne possédant pas de points singuliers. s en 
lésigne l’arc mesuré à partir d’une origine qui peut être choisie arbi- 
trairement. 


Fig. rs. 


4 Un point M quelconque de l’espace peut être repéré de la façon sui- 
Yante : on mène par M un plan normal à la courbe. Ce plan la coupe 


e plan normal, et dans ce 


C 


obtenues par projection d 


‘par tout point de l’espace, de mener un plan normal à la courbe et un. A 
seul. Ce n’est évidemment pas le cas en général ; toutefois, comme il 


courbe au point P. Ce repérage n’est biunivoque que s’il est possible, iv 40 


\ 
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n'y a pas de points singuliers sur l’axe curviligne et comme seuls nous 
intéressent les pinceaux étroits et, par conséquent, les points del espace 
proches de la courbe, le repérage biunivoque se fait sans difficultés en 
définissant le voisinage de l’axe optique par la condition que X et x.) 
soient des quantités petites par rapport aux rayons de courbure et de 
torsion de ce dernier. 

Il est possible d'exprimer, dans le système de coordonnées que l'on 
vient de définir, la valeur de l'élément de distance dS séparant deux 
points de l’espace infiniment voisins. Les composantes du tenseur fon- 
damental s’en déduisent ; elles sont évidemment fonction des rayons den 
courbure R et de torsion T de la courbe. 

La détermination du mouvement des corpuscules chargés nécessite 
la connaissance des champs électrique et magnétique qui agissent sur 
eux. Un champ régnant en un point M est repéré par ses projections sur 
la tangente, la normale et la binormale à l’axe au point P associé à M 
par la définition du système de coordonnées. Ces composantes que nous 
nommons « composantes physiques », car elles se présentent naturelle- 
ment lors d’une mesure de champ, ne sont pas les composantes liées au 
système de coordonnées (elles ne coïncident ni avec les composantes 
covariantes ni avec les composantes contravariantes du vecteur) ; elles - 
ÿ s’en déduisent cependant par des relations linéaires très simples, ce qui À 
à permet l'emploi systématique du calcul tensoriel pour l'expression du 
rotationnel ou de la divergence. 

Le champ électrique n’apparaît pas directement : il s’introduit par « 
l'intermédiaire du potentiel électrique, seule grandeur effectivement w 
utilisée dans les calculs. , 

Le cas du champ magnétique est un peu plus délicat puisque ce der- 
nier est, en réalité, un tenseur de deuxième ordre antisymétrique défini : 
à partir d’un « potentiel vecteur » par l'opérateur « rotationnel ». On 
sait toutefois que les trois composantes qui suffisent à caractériser un" 
7 tenseur antisymétrique du deuxième ordre permettent la définition # 
d’un vecteur que nous repérons au moyen de ses « coordonnées phy- < 
siques ». ; 

Nous ne donnerons pas ici, faute de place, la démonstration des for-" 
| mules du mouvement. paraxial : la méthode utilisée est classique. 
% Contentons-nous d’en rappeler l'essentiel. 2 
ra La connaissance de l'élément de distance, du potentiel électrique, et” 
; du potentiel vecteur magnétique suffit à écrire l'expression de l’action. 

maupertuisienne relativiste. On en déduit, par application des formules 

variationnelles, les deux équations qui définissent la forme des trajec- | 
| toires, c'est-à-dire les valeurs de À et w en fonction de s.'Il s'agit évi-. 
ss demment de deux équations différentielles du deuxième ordre. La loi ! 
TR de description d’une trajectoire en fonction du temps s'obtient immé-" 
diatement par application du théorème de conservation de l'énergie. 
Tree Rappelons que la valeur de | « indice » n qui figure dans l'intégrale. 


be 4 n 
j 
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d'action maupertuisienne (qui prend le nom d'’intégrale de Fermat en 
optique géométrique) est donnée, en mécanique relativiste par : 


€ pt 
(3.1) n=— eÿ[1 —#.), 


2mc> 


… e désigne ici la charge (positive ou négative) du corpuscule, Ÿ le 
potentiel électrique. e est toujours négatif car le potentiel est positif 
ou négatif suivant que l’on a affaire à des corpuscules de charge néga- 
“uvé ou positive (!). Le champ magnétique joue le même rôle dans le 
“cas relativiste et non relativiste. Il en résulte qu'il suffit pour étudier 
la forme des trajectoires relativistes, de procéder à une régraduation 
-des équipotentielles électriques et d'appliquer ensuite les lois du mou- 
vement en mécanique classique. Cette circonstance facilite considéra- à 
blement l'étude des faisceaux de rayons corpusculaires. On doit toute- 
fois noter que la loi du mouvement en fonction du temps, qui s’oblient 
à partir du théorème de conservalion de l'énergie et non à partir de 
l'intégrale maupertuisienne, ne peut se déduire du mouvement dans le 
système « regradué » par simple application de ce théorème avec substi- 
tution du potentiel corrigé au potentiel vrai. 
“ Les équations générales donnant la forme des trajectoires ne sont pas 
“linéaires. L'approximation de Gauss consiste précisément à les linéa- 
riser en supposant que l’on puisse les développer en 2, u, #, y” (les 
“primes indiquent des dérivations par rapport à s) et en ne conservant 
que les termes du premier ordre. Il est évidemment nécessaire, pour 
justifier ce procédé, que les quantités en question soient assez petites, 
“ce que nous allons préciser. 


Hypothèses : . : 
1) à est petit devant R et T ; y est petit devant T dans toute la région 
- occupée par le pinceau. 

2) N et w’ sont petits devant l'unité tout le long du pinceau. 
» 3).1et w restent assez petits dans toute la région occupée par le pin- 
* ceau pour que potentiel et champs y soient définis par des développe- 
» ments que l’on puisse limiter à leur premier terme non identiquement E 
* nul et pour que, de plus, le potentiel ne varie que faiblement, transver- d. 
- salement à l’axe, par rapport à sa valeur sur ce dernier. ne: 
L La deuxième et la troisième hypothèse sont celles que l’on formule À 
… habituellement dans le cas de systèmes d’axe rectiligne. La faiblesse 
* de N et y’ n’est autre que la condition de faible inclinaison des rayons ne 
ur l'axe. La nécessité de limiter X-et y. provient de ce que les aberra- 3 
* tions de « sphéricité » ne disparaissent que si l’ouverture est assez faible 74 
_ pour que les développements convergent rapidement. C'est ce qui se 


(t) L'origine des potentiels est fixée au, point d'émission c’est-à-dire au 
* point de vitesse nulle des corpuscules. 
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| traduit en optique, où les surfaces équi-indices jouent le rôle des surs 
faces équipotentielles, par le fait que ces surfaces doivent pouvoir être. 
représentées, dans la zone utile, par la quadrique, tangente sur l'axe, | 
qui possède les mêmes directions et valeurs des courbures principales#| 
Les rayons de courbure doivent, d’ailleurs rester grands devant la lars 
geur du pinceau. La limitation à de faibles valeurs des variations dus 
potentiel au voisinage de l’axe élimine l’étude des régions de potentiel 
nul (zones de « réflexion » corpusculaire) ; on sait d’ailleurs que, dans 
_ ce cas, N et y’ ne peuvent rester petits- 5 | 
: La première hypothèse, automatiquement satisfaite dans le cas d’un 
en ; axe rectiligne, intervient ici comme limitation supplémentaire à la la = 
\ geur du pinceau. Elle est liée au fait que la définition biunivoque de 
l’espace au voisinage de l’axe au moyen des coordonnées s, à, y, dispa | 
raît si X et y atteignent des valeurs de l’ordre des rayons de courbure ets 
de torsion. À 
| 
| 


_ Grâce aux hypothèses qui viennent d’être faites, on peut représenter 
le potentiel électrique et le champ magnétique au voisinage de l’axe pars 
les formules suivantes (on pose n°——ey, » désignant le potenti el 
_ électrique « regradué » dans le cas relativiste) : 


(2) gts) + 2f(s) + uBa(s) + A(s) + Auya(s) + nAya(S) 
; Le champ magnétique H de composantes H,, H,, H,, sur la tangente, 
normale et la binormale à l’axe est : Qu 
PAT H, = ai(s) + Xb,(s) + uc,(s) 
£ (3.3) < H;=a,(s) + X0,(s) + uc,(s) 
Vs | H,= as) + Xxbo(s) + uci(s). | 

Si l’on fait correspondre à chaque grandeur à, b, c, une grand à 
de , B, C définie par : : D 


(3.4) 4=\/— a. 81/0 


f 


EL 


e) ec? | # 
0 — 2x1" ee É pi Pa AS 4 #: Va Put: 
X +24 + R? rm + Rires 21 + Bel 
' 83 CnSA 2aT’ Ca ie: tee 
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vées par rapport à s des fonctions R, T ou « comme celles des fonc- 
tions À et & de la variable s. 

Bien entendu, les véritables équations du mouvement ne se réduisent 
à leur terme du premier ordre (3.5) que parce que le terme d’ordre 
zéro disparaît. Cela résulte de ce que l'on suppose que l'axe est une 
trajectoire possible puisqu'il fait partie du pinceau de corpuscules. 
0, m — 0 doivent être solutions des équations rigoureuses. Cette 
hypothèse impose naturellement certaines relations ns ® et H sur 
l'axe pour que les forces exercées permettent à ce dernier d’être trajec- 
“toire. On les trouve précisément en annulant les termes d'ordre nul 
dans le développement des équations. 

Ces conditions se traduisent évidemment par l'imposition de rela- 
tions entre les quantités «, 6 et # qui ne sont pas indépendantes (!) : 


_(3.6) BE — HP A 


(3.5) a été écrit en tenant compte de (3.6); c’est la raison pour 
laquelle n’y figurent pas les quantités #,et Æ, remplacées par leur 
valeur en fonction des « et £. 

Le champ magnétique H est toujours solénoïdal ; on doit annuler sa 
divergence. L'expression de cette quantité, limitée au premier terme 
significatif (terme d'ordre zéro) fournit la relation suivante : 


(3.7) ar + by + cr — = 


IL est commode de condenser les deux équations (3-5) en introdui- 
sant une variable complexe £ : 


(3.8) NET. 


(3.5) se réduit alors à une seule équation différentielle du deuxième 
ordre en £. Elle contient des termes en z° et ses coeflicients sont com- 


» plexes. 
Effectuons le changement de variable : 
ue 4 

2%) = pexp—i f, G— ds = p exp — iv 

kr équation en $ se simplifie alors eme et devient : 
| +$ — B 

o—2ap"+ ap + [x 1 ARE eue di ee D — ps re ae 

/ D + da se se 

Bix0) +[£+È ere lé _ +1 (e ER AR NUL }] 


X p° exp fé Se 


| (‘)} Le champ électrique sur l'axe, gradient de w, dépend en effet des x 
_ et £, le champ magnétique sur l'axe yniquément des 4 (liés aux # par 3 4). 
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. égaux et sont équivalentes, pour les propriétés paraxiales, à des surfa- 
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elle possède la remarquable propriété suivante : tous les coefficients 
de (3.10) sont réels à l'exception de celui du terme en o° (seul terme 
faisant intervenir le conjugué de p). Cette propriété est à la base de 
l'étude des systèmes gaussiques et des systèmes orthogonaux. 


ket w sont, dans le plan normal à l’axe au point d’abscisse s, les$| 


coordonnées cartésiennes du corpuscule par rapport à deux axes rectan-" 
gulaires définis par la normale et la binormale à la courbe; le change-" 
ment de variable (3.9) introduit deux nouvelles coordonnées rectangu- 

laires £ et n (partie réelle et partie imaginaire de p) obtenues pars 
rotation de l'angle w. Elles tournent donc autour du plan osculateur au: 
fur et à mesure du déplacement du corpuscule avec une « vitesse » 

définie par la torsion-et le champ magnétique tangentiel sur l'axe. 


CHAPITRE IV 
Les systèmes gaussiques. 


Les systèmes centrés classiques sont constitués par des optiques de 


révolution autour d’un axe nécessairement rectiligne. Il en résulte des” 


propriétés de symétrie qui simplifient les équations fondamentales des 
rayons paraxiaux. En particulier, il y a confusion des systèmes de foca-M 
les et possibilité de formation d'images. Les systèmes « gaussiques > 
sont définis par généralisation du cas des systèmes de révolution : les“ 

1 


- conditions de symétrie (au premier ordre) n'apparaissent. plus avec 


autant de simplicité que dans le cas des axes rectilignes, mais subsis- 
tent cependant. 

Considérons tout d’abord le cas d’un système purement électrosta- 
tique dont l’axe est constitué par une droite D. Son équation fondamen- 


tale résulte de (3.10) qui se simplifie, compte tenu de (3.6) et de ce. 
que R et T sont infinis, et devient : 


PR QT era e 


(4.1) 200" + &'p— (1 + Ya) + (Ya — Ya + Éya)o — 0. 


Les équipotentielles sont définies par (3.2) : les 8 étant nuls elles 
sont normales à l'axe. Elles deviennent de révolution si l’on impose la 
nullité de y, et l'égalité de y, et ya. Cette condition fait disparaîtré 
dans (4.1) le terme en ?”. Réciproquement, la disparition de ce terme 
impose les mêmes relations aux y. Les surfaces équipotentielles, per- 
cées par l'axe en un ombilic, ont des rayons de courbure principaux 


ces de révolution autour de D. 
Lorsqu'il existe un champ magnétique, lui-même de révolution 
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autour de D et dont les lignes de force sont situées dans les plans pas- 
sant par D, les formules (3.3) se réduisent évidemment à : 


(Le) H, — a(s) termes du deuxième ordre 
= OS} 5. H,= po(s) + ... 


Il résulte de (3.6) que la nullité de Z , 4; et #; entraîne celle des 0. 


L'équation fondamentale voit encore disparaître son terme en Ê* si le 
potentiel électrique est également de révolution. Cependant, en pré- 
sence du champ magnétique, il n’y a pas réciprocité comme dans le cas 
purement électrostatique. La disparition des termes en p* n’entraîne pas 
que Les champs soient (à des termes d'ordre supérieur au premier près) 
de révolution ; 1l peut y avoir compensation des dissymétries du 
champ électrique par celles du champ magnétique : deux relations 
entre tous les paramètres sont suffisantes. 

La disparition du terme en p° réduit l'équation fondamentale à l’état 
d’équation différentielle du deuxième ordre à coefficients réels. Cette 
propriété est capitale, car c’est elle qui entraîne la confusion des sys- 
tèmes de focales et les propriétés de stigmatisme. Les variables £ et 
(déduites de } et y par rotation autour de l'axe) sont l’une et l'autre 
Solution de l’équation en p. Si un rayon issu de l’axe en un point A le 
rencontre à nouveau en B, il en est de même de tous les rayons issus 
“de A. La nécessité de la disparition du terme en p° pour qu'il soit pos- 
Sible de réduire le système à deux équations du deuxième ordre 1ndé- 
pendantes et identiques sera démontrée ultérieurement. 

+ La présence des termes en 9° est caractéristique des phénomènes 
d’astigmatisme. Ils prennent, comme nous l’avons annoncé dans l’intro- 
duction de cette étude, l'allure de phénomène du premier ordre puis- 
qu'ils figurent dans l'équation générale des pinceaux paraxiaux à condi- 
tion que l’on ait choisi convenablement l’axe l du système. C'est ce qui 
permet une étude de l'astigmatisme des pinceaux fortement inclinés 
‘sur l'axe d’un système centré ou celle des faisceaux de canons à élec- 
{trons en choisissant pour axe l', la trajectoire de leur corpuscule moyen. 
La généralisation au cas des systèmes d’axe courbe est maintenant 
‘évidente : on appelle, par définition, système gaussique un système 
‘dans lequel le terme en p* disparaît dans l'équation fondamentale. Il 
suffit donc de lui imposer deux conditions, tout comme dans le cas des 
systèmes d’axe rectiligne. : ; 

| Envisageons d’abord .le cas particulier des systèmes purement élec- 
trostatiques : la nullité du champ magnétique impose, d’après en 


a 2% 
(4.3) Bon MS 

les termes en p* disparaissent dans (3. 10) si l’on a : 
ut) +=" Ya — 0 
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ce qui réduit (3.10) à : 
(4.5) 2ap" + &'p — 2739 —0 


le potentiel électrique est défini par : 


2X x 
(4.6) ga +R HE + 08 + pi) + à. 


On constate que le système gaussique possède exactement les mêmes 
propriétés de focalisation des rayons paraxiaux que le système de r'ébos 
lution défini par les fonctions « et y —y34. « représente la distribution 
du potentiel sur l'axe. y définit la courbure des équipotentielles sun 
l'axe D. On reste libre de leur choix pour imposer les conditions de 
convergence que l’on désire aux solutions de (4.5). Au voisinage de 
l'axe courbe, le potentiel est défini par (4.6); on peut le considérer 
comme la superposition du potentiel : 


(4.7) a=a(i+$+$) 
et du potentiel : 
(4 8) Pa = Ya(N? + LÀ). 


Le potentiel +, que nous pouvons appeler le « potentiel naturel lié à 
la courbure » impose l’angle des équipotentielles avec l’axe. Il est uni 
quement défini, pour une courbe donnée, par la distribution « du 
potentiel sur elle. Il impose de plus une certaine courbure aux surfaces 
équipotentielles. Le potentiel +,, qui possède des propriétés symétriques 
en À et & (analogues à celles d’un potentiel de révolution autour d’une 
droite) correspond à l'imposition d'une courbure supplémentaire (las 
même pour toutes les directions) aux équipotentielles. Ce supplément: 
de courbure est précisément à l'origine des propriétés focalisatrices ; on" 
peut l’imposer librement, mais le fait que le potentiel est harmonique. 
réduit cette liberté. Dans le cas relativiste, on doit tenir compte de ce” 
que + représente le potentiel « regradué » alors que c’est le potentiel 
vrai qui est harmonique. ; 

Dans le cas général où il existe un champ magnétique, deux condi- 
tions seulement sont à imposer au système pour qu'il soit gaussique 
Comme dans le cas des axes rectihgnes, cela n’entraîne pas, pour les 
champs, des propriétés de symétrie analogues à celles que nous avons" 
décrites ci-dessus ; les dissymétries de l’un d’entre eux peuvent êtres 
compensées par celles de l’autre. 4 

Les conditions nécessaires et suffisantes pour que l'on ait un système» 
gaussique s'obtiennent en annulant le coefficient de p* dans (3.10) ; sw 
l'on y joint les relations (3.6) et (3.7) qui sont nécessaires, on obtient» 
5 relations entre les 15 fonctions, a, B, y, #4, B, €, qui déterminent 
les champs et le potentiel ; il reste encore un assez large arbitraire. 
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On doit encore tenir compte de ce que les champs vérifient en tout 
point du pinceau de corpuscules : 

(4 9) rot H —#4ru,] div pe , 

j ets désignent la densité de courant et la densité de charge au 
point M où se trouve situé le corpuscule ; y, et €, sont la perméabilité 
et le pouvoir inducteur spécifique du vide. Ces équations soulèvent le 
problème difficile de la charge d'espace. 

jets dépendent du mouvement des corpuscules. Ce sont des fonc- 
tionnelles des solutions des équations du mouvement. De ce fait, ils 
dépendent également des conditions initiales imposées aux rayons. La 
formulation explicite du problème rigoureux et, à plus forte raison, sa 
solution, deviennent inextricables. 

Dans le cas simple où l’on peut négliger les champs produits par les 
corpuscules devant ceux qui sont imposés au système, ce qui suppose 
évidemment que J et s soient faibles partout (pinceaux transportant très 
peu de courant, tensions pas trop faibles pour que les vitesses ne soient 
pas trop réduites) les conditions se réduisent à : 


(4.10) rot H— 0 div E= o. 


Si l’on se reporte aux formules (3.2) et (3.5), on peut exprimer ces 
conditions en y substituant les développements de H et E et en les limi- 
tant au premier terme. On obtient ainsi dans le cas non relativiste où 
le potentiel « regradué » se confond avec le potentiel vrai : 


L ab ab 1’ LONEEE 7 

(4.11) Cr b+Tr—R—û Ci — TG — Go: 
le 

” ê 

(4.12) a" + 2ÿ1 + 2Y3— R—0: 


Ces équations jointes aux équations déjà obtenues fournissent 9 rela- 
“ions entre les 15 fonctions qui déterminent les champs et le potentiel, 
Six seulement restent arbitraires. On peut par exemple choisir le poten- 
tiel électrique sur l’axe courbe et en son voisinage (sous réserve qu'il 
Soit harmonique); le champ magnétique est alors parfaitement déter- 
‘miné au voisinage de l'axe à partir de la valeur de sa composante tan- 
-gentielle sur ce dernier. | 
? Gi l’on s'impose les conditions (4.11) et (4.12), le coefficient de p 
devient : 

ù : À à œ œ'’ 
(4.13) HAMRL ER LS. 


Il se réduit, lorsqu'il n'y a pas de champ magnétique, à : 


a FAN E: 
CR rte 


"7, 
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ainsi se manifeste la restriction dont nous avons parlé antérieurement: ! 
Le fait que le potentiel soit harmonique réduit la liberté d'imposer une} 
courbure supplémentaire (caractérisée par y) aux équipotentielles en} 
plus de leur courbure naturelle. 

On doit avoir, en effet : 


(4.15) = 


et les propriétés de focalisation sont imposées par la distribution «(s)| 
du potentiel sur l'axe, tout comme dans le cas d’un axe rectiligne. La 
présence du terme en a/R? montre cependant que pour une même dis 
tribution de potentiel sur une droite et sur une courbe quelconque, on 
obtiendra des propriétés différentes, fonction de la courbure. Ë 
La relation classique de Lagrange reste valable dans le cas d'un 
«axe » | quelconque. 


Considérons, en effet, deux rayons, c’est-à-dire deux solutions p, et p4 
de l’équation fondamentale. La quantité V/(p50a — Pa0s) est indépen* 
dante de s comme on le vérifie immédiatement en dérivant. Choisissons 
pour p, la fonction p,(s) qui s’annule pour s —5, et qui est telle que 
pilso) — 4, pente (supposée petite) d’un rayon issu du point de R 
d’abscisse s,. Si l’on prend pour s, l’abscisse d’un point B image de A% 
2, doit s’annuler lorsque s prend la valeur s, et, par conséquent : 


(4.16) Va(s1)Ape(s) 4 V/a(So)loer(So)- | 
l désignant la pente pi(s,) du rayon passant par B et issu de A avec 
la pente /,. Telle est, sous sa forme générale, la relation de Lagrange 
es désigne une solution quelconque de l’équation fondamentale. | 
En utilisant la variable*s au lieu de la variable p, on obtiendrait une 
formule analogue, mais complexe, puisque les coefficients de l'équation: 
en sont imaginaires. Dans le système X, y, il y a une rotation donnée. 
par la différence des arguments; on retrouve la rotation déjà introduite. 
lors du passage de z à p. Les modules donnent le grandissement sous 
forme de la relation de Lagrange habituelle puisque | 5 | (égal d'ailleurs 
à | p |) représente précisément la longueur d’un petit objet normal à 
l'axe, dans le plan objet comme dans le plan image. “T4 
Il peut arriver que l’on cherche à localiser les champs produisant læ 
focalisation dans des régions plus ou moins étroites qui constituent le: 
« lentilles » du système optique. 11 est alors possible de définir, en 
dehors de ces régions, un « espace objet » et un « espace image » dans 
lesquels le potentiel électrique est constant et le champ magnétique 
nul. L'axe y devient rectiligne. La forme linéaire de l’équation fonda 


” 


No 


U 
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mentale des systèmes gaussiques justifie le « principe de super- 
position ». 

On peut définir sans difficultés de la même manière que pour un 
système centré les notions de foyers et points principaux et.opérer 
compte tenu de la rotation des images, les constructions géométriques 
à la manière habituelle. $ 


CHAPITRE V 


Temps de transit. 


Les équations fondamentales ont permis d'étudier les propriétés 
géométriques du premier ordre de petitesse des trajectoires définies par 
les fonctions X(s), u(s). La loi du mouvement s({) ou, inversement, le 
temps de transit {(s) possèdent eux aussi des propriétés du premier 
ordre, qui jouent un rôle essentiel dans certains des problèmes d’appli- 
cation passés en revue au chapitre premier : dans un tube à retard, le 
temps de transit doit être grand, mais ses variations doivent rester 
faibles d’un corpuscule à l’autre car elles définissent la bande passante 
maximum des signaux que l’on peut espérer retarder sans les déformer. 
Dans un klystron la modulation de vitesse joue un rôle essentiel et il 
faut que les corpuscules issus au même instant du résonateur y pénè- 
trent également au même instant quelles que soient les trajectoires 
paraxiales qu’ils ont parcourues ; il faut de plus que la modulation de 
vitesse se transforme au cours du transit en modulation de densité. 
Cela pose le problème du rendement de cette conversion, c’est-à-dire de 
la façon dont le paquet d'électrons formé s'approche plus ou moins du 
paquet idéal. 

Tant qu'il s'agissait des équations des trajectoires, les phénomènes 
relativistes ne jouaient pas un rôle fondamental : il suffisait d'intro- 
‘duire le potentiel « regradué ». Il semble indiqué de le conserver dans 
la suite du développement. Le potentiel réel se calcule par son intermé-- 
diaire. Ils se confondent, naturellement, quand on néglige les effets 


relativistes. 


* La loi de mouvement le long d’une trajectoire, c'est-à-dire le temps de 


transit se déduit du théorème de conservation de l'énergie qui donne 
immédiatement la vitesse dS/dt en fonction du potentiel électrique 
vrai . Comme on l'a déjà signalé, il ne suffit pas, pour obtenir une 
équation valable dans le cas relativiste, de substituer dans l'équation 
non relativiste de conservation le potentiel corrigé + au potentiel L; il 
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faut exprimer en fonction de # et le porter dans l'équation de 
conservation de l'énergie (écrite de façon relativiste), ce qui donne : 


26 
8 CRE Non 
(9.1) Free * 2e? 

| me 


ce n’est que sic > æ que (5.1) prend la forme classique du théorème 
de conservation non relativiste. © se confond d’ailleurs dans ce cas 
avec Ÿ. 

Si l'on exprime l’élément de longueur dS de la trajectoire au moyen 
des variables }, 4, s, on obtient la valeur différentielle df du temps de w 
transit en fonction de ces quantités puisque » en est également fonction. 
En développant par rapport aux infiniment petits X, p, }, a’, comme 
on l’a fait pour les équations des trajectoires, on oblient en se limitant 
au premier ordre : 


3 dt m 24 Gih + Gru À 
(5.2) ds ut — 2e4 LE mc? EX ( 2e FR 


I — — 


mc? 


les termes d’ordre zéro ne disparaissent évidemment pas car si À et we 
sont nuls, on obtient la loi de description, en fonction du temps, de l’axe 
qui est, comme on le sait, une trajectoire possible. La différence + des 
temps de transit entre un corpuscule quelconque et le corpuscule moyen 
qui décrit l’axe est donnée par : 


(UE MS [Bit + Bu 2ex À 
(5.5) = V 44/1 
2% EE 


mc? 


c'est-à-dire par les termes infiniment petits figurant dans le développe- 
ment de dt/ds. 

On reconnaît dans cette formule les deux causes de dispersion des 
temps de transit : le premier terme de la parenthèse provient de la 
variation du potentiel, le second de l'allongement de la trajectoire. : 


Dans un système purement électrostatique, les conditions (4 3) 
. réduisent (5.3) à la forme : 


(5.4) RARE En à 


On constate que si R est infini, c’est-à-dire si l’axe est Bnéaire, les 
dispersions de temps de transit s’annulent ou plus exactement devien- 
nent des infiniment petits du deuxième ordre. C’est là une propriété 

importante et assez évidente qui disparaît lorsque l’axe devient courbe. 
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Nous retrouvons là un aspect de la méthode générale qui permet d’étu- 
dier les aberrations d’un système en choisissant l'axe de façon à changer 
leur ordre de grandeur. 

Pour réaliser l’isochronisme (au deuxième ordre près) en tout point de 
la trajectoire, il faut annuler identiquement les coefficients de X et à 
dans (5.3). Dans le cas d’un système gaussique, ces conditions jointes 
à celles qui ont déjà été obtenues montrent que : la répartition du 
potentiel ainsi que celle du champ magnétique tangentiel sur l'axe 
courbe restent arbitraires ainsi que les propriétés de courbure des équi- 
potentielles. Ces dernières déterminent le champ magnétique trans- 
ersal sur l’axe.ainsi que les champs en son voisinage. Elles déterminent 
en particulier l’angle des équipotentielles et de l'axe et les conditions 
de focalisation. 
© Dans la plupart des cas l’isochronisme n'a pas besoin d’être réalisé 
en tout point des trajectoires. Il n’a d'importance qu'entre deux 
points «, et s, de l’ «axe » l, ou plus exactement, entre les deux élé- 
ments de plans normaux à J'en Sç, Si et voisins de F : ce seront par 
exemple les cavités d’un klystron (qui peuvent, en fait, être une seule 
et unique cavité), le « cross over » du canon d’un tube à retard et son 
anode ... sÿet s, sont en général images l’un de l’autre car ils consti- 
tuent des pupilles du système que l’on a évidemment intérêt à focaliser 
l’une sur l’autre (on peut aussi dire que les rayons sont pratiquement 
issus de l'axe en s—5,, divergent, puis convergent pratiquement vers 
un trou centré sur l’axe en s—s,) ; le système doit alors être un sys- 
tème gaussique. 
“ La condition pour que l’isochronisme soit réalisé au deuxième ordre 
près entres, et s, s'écrit dans ce cas : 


a 


PS1 IE Ban _ Bou 2e4 h ä 
(9.5) pe = ex 20 Fe, me? R 
3 2% Us AT 


mc? 


cette relation doit être vérifiée quel que soit le rayon du pinceau ; on 
eut l'écrire en recourant à la variable p et en désignant par R(x) la 


partie réelle de la quantité x : 


er ue à x 
s1 264 I Pi + tp» 
£ R So V: 7 mer a 262 2ex 
3 5.6 * 24 nier 24 LS 
{ 0) MERE 4) 
= = : 
e OSVFOAT x f ds =, 


est ici une solution quelconque de l'équation (5. 13). A 
Dans le cas des systèmes gaussiques, il est commode d'introduire les 


Jeux solutions définies par les conditions initiales : 


Msn nts)—0, pl) “st Ps) 0. 


1300 HENRI DORMONT 


11 suffit alors d’écrire que la quantité (5.6) est nulle quand on y rems! 
place p par 01: ÉP1s Par Po . 4 
La substitution de sp, à 9, ou de ro, à p, échange les parties réelles et} 
imaginaires de l'expression figurant sous le signe R.. Il revient done au 
même d'écrire que l'expression figurant sous le signe & est nulle toute) 
entière quand on y substitue o, et 2. Il en résulte quatre conditionsÿ, 
formulées sous une forme implicite assez particulière, imposées aux 
champs et au potentiel puisque o, et s, sont, par l'intermédiaire de 
l'équation fondamentale et des conditions (5.7), définies par ces 
derniers. 
Dans certains problèmes on peut admettre que les rayons sont prati= 
quement issus d’un point de l’axe pour converger vers un autre point 
de cet axe, image du premier. Il suffit alors pour réaliser l’isochronisme 
au deuxième ordre près entre ces deux points que la condition soit réa= 
lisée pour pe, seulement, et pas nécessairement pour ps. 1 
La forme assez difficile de la condition d’isochronisme reste utilisable 
dans l'étude d’un système pratique ; il peut arriver que certaines consi* 
dérations de symétrie fournissent des compensations quasi évidentes de 
champs ou de courbures le long des trajectoires permettant de la satis® 
faire. ; 
Dans le cas général, il reste toujours possible de déterminer la formes 
optimum des champs par approximations successives en résolvant, 
l'équation en 5 pour chaqué distribution particulière, ce qui fournit o 
et p, puis en calculant les intégrales qui figurent dans (5.6). Il s’agit l& 
d’un travail que l'existence des machines à calculer modernes — qu“ 
pour chacune des approximations successives travaillent avec le même, 
programme — permet de réaliser sans grandes difficultés. 1 
On doit, de plus, remarquer que lorsque l’on a affaire à une courbes 
sans champ magnétique tangentiel sur elle ou encore lorsque la torsion, 
est précisément le résultat de la seule action de ce champ magnétique 
c'est-à-dire lorsque : s 
(5.8) tn + 
1ù AX ? 
& condition d’isochronisme prend, du fait que o, et p, sont réels, la 
orme : = : 


(3.9) 


dans laquelle e doit être remplacé par 6, et #, ou seulement par 9 
dans certains cas. ‘a 


î 
| 
À 
RE | 


RE Je 
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Dans le cas non relativiste, les radicaux disparaissent dans (5.0) 
et «, B,, &, sont relatifs au potentiel électrique vrai. On obtient alors la 
forme sous laquelle on pourra, le plus fréquemment, être amené à 
exprimer l’isochronisme. Il ne faut, en effet, pas perdre de vue que 
l'annulation des termes du premier ordre laisse subsister un anisochro- 
nisme du deuxième ordre qui constitue, en quelque sorte, une aberra- 
tion sur les temps de transit. Les corrections de relativité intervenant 
dans les équations du premier ordre sont négligeables devant elle, sauf 
pour des énergies extrèmement élevées telles qu’on ne peut guère en 

| rencontrer que dans les accélérateurs de particules. 


CHAPITRE VI 


Achromatisme. 


Les équations générales du mouvement ont été établies en suppo- 
sant qu'il n’y avait pas de dispersion des énergies des corpuscules. 
L'équation de l'énergie a été écrite sans constante arbitraire d’intégra- 
tion. Les vitesses s’annulent si le potentiel + s’annule. Tous les corpus- 
œules rencontrant une même équipotentielle y possèdent une vitesse de 
même module, seules les directions (qui correspondent aux valeurs 

_ de X'et pv’) peuvent être différentes. 

Pour tenir compte de l'existence d’une dispersion énergétique, il 
suffit d'ajouter à } une constante arbitraire 0 dans l’équation de conser- 
vatlion de l'énergie. W——eû représente l'énergie excédentaire du 
corpuscule par rapport au corpuscule moyen. 0 peut donc, en principe, 
avoir l’un ou l’autre signe. 

Le principe de moindre action maupertuisienne reste évidemment 
valable à condition de remplacer 4 par 4 + 8. Cette substitution modi- 
fie # d’une façon différente. Cette quantité devient en effet : 


269 
3 (6.1) + 0/1. 


is 
L 


IL ne suffit donc pas d'ajouter à $ une constante, même éventuelle- 
ment corrigée. La variation du potentiel « regradué » apparait comme 
plus compliquée que celle du potentiel vrai. 

Comme celle des temps de transit, effectuée au chapitre précédent, 
l'étude de l’achromatisme conduit à des conditions de chromatisme 
qui laissent subsister des défauts du deuxième ordre lorsqu'on fait dis- 
paraître ceux du premier ordre. Ces défauts sont, en général plus 


# importants que les corrections de relativité, ce qui nous conduit, pour 


| éviter le maniement de formules inutilement compliquées à supposer, 
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dans la suite de ce chapitre, que l’on se trouve dans le cas de la méca- 
nique classique. Le retour au cas relativiste, qui se calquerait sur lés 
développements qui suivent, ne soulève d’ailleurs aucune difficulté fon- 


damentale. Les potentiels Y et sont donc confondus et remplacés par * 


» + 4. Nous conservons la notation en © du potentiel. 


Les relations que doivent nécessairement satisfaire champs et poten- W, 


tiel pour que l’axe soit une trajectoire possible, ne peuvent demeurer 
satisfaites, en général, quand on y remplace # par © +0. Un corpus- 
cule partant tangentiellement d’un point donné de l'axe ne peut y 
demeurer (du fait de la courbure et des forces magnétiques), si son 
énergie est différente de celle du corpuscule moyen. Il n’y a d'exception 


que dans le cas d’un système rectiligne sans champ magnétique trans- 


versal sur l’axe. 

Les rayons décrits par des corpuscules issus d’un point A de l'avec 
la même énergie initiale (correspondant à une valeur donnée de 6) for- 
ment un pinceau qui se groupe autour d’une trajectoire moyenne [”, 
qui est celle du corpuscule qui part de À tangentiellement à l'axe. 
['’ est la solution des équations du mouvement définies par les condi- 
tions initiales suivantes en A d’abscisse s, : 


(6.2) ASS) 0 u(s = 0 AS} == 0 uso) = 0: 


Pour que les conditions d’approximation gardent un sens, il faut que 
[soit une courbe voisine de F, ce qui implique que 0 soit une quantité 
petite ; lès hypothèses du chapitre IIT seront donc complétées par : 


La dispersion 8 des énergies initiales exprimées en unité de 
potentiel reste petite devant la valeur x de ce potentiel en tout point 
occupé par les pinceaux de rayons. 


La trajectoire [” s’écarte de l d’une distance du premier ordre par 
rapport à 0/x. On appelle habituellement aberrations les quantités du 
deuxième ordre par rapport aux infiniment petits principaux. Les aberra- 
tions géométriques sont les écarts des valeurs vraies de X et u par rap- 
port à celles que donnent l’approximation de Gauss. Elles sont du 
deuxième ordre par rapport aux infiniment petits À, w, NX, u’. Les aber- 
rations chromatiques, dans le cas habituel des systèmes centrés d’axe 
rectiligne sans champ magnétique transversal sur l’axe, sont des termes 
du deuxième ordre en 8/à parce que, dans ce cas, l’axe reste une tra- 
Jectoire possible quel que soit 6. Dans le cas général d’un axe formé 
d’une courbe quelconque, un écart du premier ordre entre let [” appa- 
raît : ce n’est plus une aberration au sens propre du terme, nous lui 
réserverons le nom de « dérive chromatique ». | 

Comme la présence des termes en p° dans l’équation fondamentale 
(qui entraîne la disparition du stigmatisme), comme le terme du -pre- 
mier ordre de la dispersion des temps de transit, la dérive chromatique 


LE 


est un phénomène du premier ordre qui disparaît dans les systèmes 


# 
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habituels d’axe rectiligne. Tous ces effets permettent, par un choix 
convenable de l’axe l qui suit de plus près la trajectoire moyenne du 
pinceau de corpuscules, de traiter, au premier ordre près, des effets qui 
apparaissent au deuxième ordre dans un système habituel (faisceaux 
fortement inclinés sur l’axe par exemple) ainsi que nous l’avons envi- 
sagé dans notre introduction. 

Les équations des trajectoires peuvent être développées au premier 
prdre par rapport à l’ensemble des infiniment petits principaux, }, 4, 
l', w', 0, ce qui, compte tenu de la disparition des termes d'ordre zéro 
due au fait que les équations sont satisfaites si tous les infiniment 
petits sont annulés, donne : 


sn" "1 2 (] 6? A 

son a+ (RER + ar PT 
Be 1 82 Te : a, 

+ (Ê — LE ya Cs) + (5 +2) 0 


Ces deux équations précisent les résultats que nous venons d'obtenir : 
dans le cas de l’approximation de Gauss, c’est-à-dire si l’on néglige les 
quantités du deuxième ordre, les solutions ?(s), (s) qui décrivent les 
trajectoires sont celles de (6.3). 8 est un nombre, infiniment petit, 
donné, au même titre que les valeurs initiales de À; esse 


| L'ensemble de ces nombres indique les valeurs de la position et de la 


vitesse initiales. | 

La solution générale de ce système est évidemment obtenue en ajou- 
tant la solution générale du système sans second membre, qui n’est 
autre que le système fondamental, à une solution particulière. Prenons 
pour cette solution particulière celle qui correspond à [', c'est-à-dire 


- celle qui correspond à un rayon issu d’un point d’abscisse s, de l’axe 


tangentiellement à ce dernier. On constate que la solution générale de 
(6.3) possède, par rapport à ’, les propriétés que possédaient les solu- 
tions de (3.10) par rapport à | : tous les rayons de même énergie ini- 
tiale définissent des images dans les mêmes conditions, mais ces 
images ne sont pas superposées les unes aux aulres lorsque 6 prend des 


| Valeurs différentes. Elles se translatent, normalement à T d’une quan- 


tité qui définit précisément la « dérive chromatique ». Il en résulte un 
brouillage si l’on ne prend pas la précaution d'annuler cetle dérive au 
point s4 image du point objet so. L’annulation de la & dérive chroma- 
tique » superpose les images correspondant aux différentes énergies 
initiales. Le brouillage n’est plus dû alors qu’aux termes du deuxième 
ordre par rapport à l'ensemble des infiniment petits principaux. 

Dans le cas des systèmes d’axe rectiligne sans champ magnétique 


l 
mans 
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transversal, qui renferme presque tous les types habituels de transports 
d'images, la dérive chromatique est nulle : il n'y a pas de brouillage 
au premier ordre, mais seulement des aberrations du deuxième 
ordre. 

Si l’on introduit comme précédemment la variable p, les équa-w, 
tions (6.3) deviennent, compte tenu de la nullité de la divergence dus 
champ magnétique : : 


a he mr Ep 


+ 


Lei 


FAP SSE 1 4 
nt cp ss) 
In (£ de be Sr = )}e 
# 
Legs + #1) 20 


On peut en obtenir la solution particulière qui définit [” à partir des 
deux solutions fondamentales o, et o, de l'équation sans second “ 
membre. Sans effectuer le calcul dans le cas général, nous le ferons 
dans celui des ( systèmes gaussiques », qui est celui qui offre le plus « 
d'intérêt du point de vue des.possibilités de focalisation. 4 

Supposons donc que le coefficient de p° soit nul (et éventuellement « 
que soient vérifiées les conditions (4.11) et (4.12) si on néglige les « 
effets de charge d’espace), l’équation (6.4) se simplifie et devient : 


er retaper 3, 


(6.5) 249" + «0 + fo + o(e -- . +i à) exp i f(x — É)as= 0. 
f désigne ici le coefficient de p dans l'équation fondamentale. 

Les fonctions p, et p, introduites au chapitre V sont les solutions 
linéairement indépendantes de l’équation fondamentale déterminées 
par les conditions initiales (5.7). 

Ces fonctions permettent d'exprimer la solution particulière o, de 


(6.5) qui correspond à l”, c’est-à-dire qui est définie par les conditions 
initiales : 


PPRPON D PTE NS SRE MERE VO SU PSN RET VIe 


“à 


(6.6) Po(So) —0; Pa(So) = 0 


on a en effet : 


ie el PE 4 mu +) fr} 


Va(soja(s) 2a(s) 


D. mûre Fe su + mes Jr 


So Va(so)x(s) 2a(s) 


4 nm 
(moine shedé dé LE dés on Sd jé 


{ 
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# : Re : 
Cette formule donne la valeur de la « dérive chromatique » en un 
point quelconque s. En un point s,, image de sç, on a par définition 


même de l’image 
(6.8) (1) = 0 


par suite, en un point B d’abscisse s—s,, image de A d’abscisse 
S=— Sy, la dérive chromatique, qui définit la translation de l’image 
produite par la variation 6 du potentiel initial, vaut : 


Bpa(si) PS1 pi(s) I Bas) + iBa(s) t |. Se 
(6 9) 3 Le le = He tie) J So\T ds. 

En comparant à (5.6) réduite au cas non relativiste et en prenant 
Vimaginaire conjugué (9, est réel), on constate que la dispersion des 
temps de transit des électrons issus de l'axe (qui correspond à la subs- 
titution de 9, à p dans (5.6)) et la « dérive chromatique » sont étroite- 
ment liées. Faire disparaître la « dérive chromatique » entraine du 
même coup l'égalité (au deuxième ordre près) des temps de transit des 
électrons issus du point s— +, de l’axe sans dispersion de leur éner- 
gie initiale, c’est-à-dire pour lesquels 8 est nul. La réciproque est éga- 
lement vraie. 

Cette proposition peut être importante dans les systèmes pour les- 
‘quels des corpuscules, pratiquement issus d’un point de l’« axe » sont 
focalisés sur uu autre point de cet « axe » qui doit être le même lorsque 
à varie. Il faut supprimer la dérive chromatique, ce qui entraîne l'iso- 
Chronisme des trajectoires correspondant à Ü—o : ce cas peut se pré- 
“senter dans les systèmes retardateurs ou les klystrons. 

La suppression de la « dérive chromatique » impose aux champs des 
“conditions implicites identiques à celles que nous avons discutées au 
chapitre V. Les remarques faites à cet endroit sur la simplification 
possible de l'expression de la condition, sa satisfaction par des considé- 
‘rations de symétrie par des approximations successives au moyen de 
calculs numériques, rapidement effectués par une machine à calculer, 
restent donc valables. 
 L'équation qui définit le temps de transit s'obtient sous forme non 
relativiste et en remplaçant 4 par & +. Développée jusqu’au premier 
ordre par rapport à À, be, X, y’, 0, cette équation devient : 


Er dt m a Bar + Peu rt ) 
(6 10) HE PRES DUREE 2% R 


_ Ja dispersion du temps de transit s, c’est-à-dire la différence entre le 
temps t et celui que met le corpuscule moyen (celui qui décrit l'axe) 
_ correspondant à ÿ — o pour décrire sa trajectoire, vaut donc : 


#4 _. rh AO ed 
(6.11) dé = tit 2% 


à 


b 
2 
| 
. 
e 


? 
3 


x. 


[en 


> 
| 


1 


Ê LE A 
ge. Fi. d 


En 


A 
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qui s'écrit également, en introduisant la variable 6 : 


£ S/T A: 
: D RE re [4] 
PR NES ar Mie. pe 


ds 


mais p est donnée par la solution générale de (6.5) qui s'écrit évidem= 
ment en introduisant la fonction o, et les fonctions p, et 0, : ‘ 


(6.13) e— Po + l101 + lopa 


L et Z, sont deux constantes arbitraires complexes définies par la posi= 
tion initiale et l’inclinaison initiale du rayon. La présence de la quan 
tité 0 ajoute donc, à la dispersion du temps de transit, par rapport au 
corpuscule moyen, qui existe en l’absence de dispersion des énergies” 
initiales et au deuxième ordre près, la variation : 


cette quantité est la même pour tous les points initiaux du plan objet 
et toutes les inclinaisons initiales, car elle ne dépend pas de 4, et L; 
elle se compose de 2 termes, le premier 


= m ( 
us) à — Li 


se rencontre dans le cas d’un axe rectiligne, il correspond à la variation 
de vitesse imposée par la variation d'énergie initiale et qui se trans-w 
forme évidemment en retard. Le deuxième terme 


S{ I Æi 
à m I @ rn —i f(5 Sas | 
(Gti) af + A — 1h )ese As LPS de ES 


est lié à la présence d’une dérive chromatique : il disparait avec elle. : 
Un système dont la dérive chromatique a été annulée possède donc des. 
propriétés, relativement à la focalisation d’un point de l'axe et des 
retards, comparables à ceux d'un système centré habituel. Ce résultat 
est important pour l'étude de certains types de klystrons mentionnés 
dans l'introduction (chapitre premier) 

Il n'est pas inutile de souligner, bien qu’elle soit très connue, la 
façon nettement différente dont se présente le problème de l’achroma- 


. ; “ 
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tisme en optique corpusculaire et en optique. Dans l’un comme dans 
l’autre cas il s’agit d'une dispersion d'indice en fonction de l'énergie 
du corpuscule ou de la fréquence de la lumière mais les variations ne 
présentent pas du tout les mêmes caractères. 

L’optiqué correspond évidemment au cas où il n’existe aucun champ 
magnétique, ce qui ramène le principe de moindre action maupertui- 
sienne à se confondre avec celui de Fermat. L'indice » joue le rôle de 
la racine carrée du potentiel corrigé — e (ou du potentiel — eŸ dans le 
cas de non relativiste). La dispersion des énergies initiales conduit à 
lui faire subir une modification bien déterminée en fonction de la gran- 
deur 6 qui caractérise l'écart par rapport au corpuscule moyen. Dans 
le cas de la lumière, il est possible en principe de jouer sur les pro- 
priétés optiques du milieu. L'indice peut varier d’une façon théorique- 
ment arbitraire, sous réserve de conserver la forme des surfaces équi- 
indices. Cette restriction correspond à la conservation de la forme des 
surfaces de discontinuité formées par les dioptres dans le cas habituel. 

On peut, en principe, procéder à une regraduation arbitraire, ou tout au 

“moins largement indéterminée des surfaces équiindices, c’est-à-dire 

. des surfaces équipotentielles. Tout se passe comme si ce dernier, défini 
par son développement était remplacé par une fonction F(+), ce qui 
doune pour le nouvel indice : 


(6.r7) = Fa + 28, + phe + Ly1 + bye + LYa +...) 


ou encore en développant F en série de Taylor : 


\ vo F(a) + (8, + pB)F'(a) + (lys + Aya + Lys) a) 


no AL 


la fonction F est évidemment fonction également du paramètre 0 (ici la 
» longueur d'onde de la lumière dans le vide) qui caractérise l'écart par 
rapport au rayon moyen. Ü étant petit on peut développer F(«, 0) par 
rapport à 0, ce qui permet un traitement mathématique analogue à 

celui du présent chapitre. La forme (6.18) de la dispersion des indices 
est évidemment bien différente de celle que nous avons rencontrée en 
optique corpusculaire. C’est la raison de la plus grande souplesse de 
l'optique en matière de correction de l’achromatisme : ur choix conve- 
® nable de la dispersion des différents milieux traversés perinet d obtenir 
_ plus facilement les compensations globales, le long des trajectoires. 
. Cet avantage est toutefois partiellement compensé par le fait que les 
indices ne peuvent varier que d’une manière discontinue à la traversée 
à des dioptres successifs, qu’on ne peut multiplier indéfiniment à cause 
des pertes qui interviennent sur chacun d’eux. 


[#2] 
(0 
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CHAPITRE VI 


Phénomènes de charge d’espace. 


Les phénomènes de charge d’espace ont été évoqués au chapitre IVA 
la nécessité de satisfaire les relations (4.9) implique la création de| 
‘champs électrique et magnétique par le courant corpusculaire. Il n’est 
pas question d' analyser complètement ces phénomènes, mais d'étudier 
certairis de leurs aspects, utiles lorsqu'on envisage d'utiliser des pin+ 
ceaux de forte intensité. 

Nous avons décrit, dans les chapitres précédents, les propriétés def 
systèmes en considérant les conditions que doivent satisfaire les champss 
pour que les trajectoires possèdent un comportement simple > confusion, 
des focales, isochronisme, etc. Il est possible de chercher à les préciser, 
pour que, compte tenu des effets de charge d’espace, les trajectoires” 
corpusculaires affectent certaines formes débris Il ne s’agit évi= 
demment que de conditions valables sur l’axe et en son voisinage immé* 
diat occupé par le pinceau, toujours supposé très étroit. On néglige 
dans ce chapitre tout effet rélativiste. Y et sont identiques au pr 
électrique vrai. 

Avant d'aborder le cas général des pinceaux d’axe courbe, il est bodh 
de préciser les idées qui seront développées en rappelant comment on 
les utilise parfois dans le cas d’un axe rectiligne. Considérons un sys= 
tème centré purement électrostatique dont l’axe est une droite D : nous” 
négligeons le champ magnétique créé par le faisceau, ce qui revient à 
ne tenir compte, pour étudier l'effet de la charge d'espace, que de las 
deuxième relation (4.9). Les propriétés focalisatrices sont décrites par 


l'équation fondamentale que nous récrivons : : 
(71) 2ap" + ap —2ÿp—0,  £=p î 


alors que le potentiel au voisinage de l’axe est défini par : 
(7-2) SLA D À NE pi 2 ER D 


la deuxième relation (4.9) s'écrit : 


(7-3) UT R 


Cherchons à réaliser un pinceau étroit formé de rayons parallèles à 
l’axe et définis par conséquent par : 


(7.4) p—A, 
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f 
/ 


À étant une constante très petite; cette condition exige évidemment 
que (7.4) soit solution de (7.1), c’est-à-dire que : 


(7.5) == 0. 


Si I désigne la densité de courant dans le pinceau, la charge 
, # , . LL. . . 
d'espace s est donnée par (on néglige ici toute correction de relativité) : 


Ro 


(7.6) PRE RASE, 
= VE 


et la relation (7.3) devient, compte tenu de la nullité de y : 


(7.7) an —# 


… L'équation (7.7) détermine la distribution « du potentiel sur l’axe ; 
“elle est identique à celle qui régit la distribution de potentiel entre 
deux plans entre lesquels circule, normalement à chacun d’eux, un 
faisceau infiniment large de corpuscules ; elle s’intégre en : 


; 


A  — 


2e = mx mi 
F8) 2/4 /r + VE uk) 


s, et K sont des constantes que l'on peut déterminer en imposant des 
“conditions aux limites appropriées. 

On peut obtenir la distribution du potentiel dans l’espace, à distance 
“non infiniment petite de l’axe, et par conséquent dans une région qui 
‘n’est pas occupée par le faisceau, en y résolvant l'équation de Laplace 
munie de la condition suivante : le potentiel +, harmonique, se rac- 
“corde ainsi que ses dérivées premières, à la limite du pinceau, avec 
“celui qui règne à l’intérieur de ce dernier. Son étroitesse vis-à-vis des 
“dimensions des électrodes permet d'obtenir une répartition correcte du 
potentiel en considérant qu'il est harmonique, régulier, de révolution 
autour de D (ce quiassure la continuité des dérivées premières) et prend 
sur l'axe les valeurs données par (7.8). On obtient donc, au voisinage 
immédiat de D, mais en dehors du faisceau pratiquement concentré 
-sur D, un potentiel défini par : 


(7-9) pa Er Hp) + 

puisque + est de révolution autour de l’axe. « est donné par (7.8) pour 
que + prenne sur D les valeurs données par cette équation. 
__ Le fait que + est harmonique exige que : 


2 


Lo + bee 


éd PT ORRIRE TES 
ca Ü ; 
A : : 

+ 
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cette équation détermine y, et (7.7) entraîne : 


— TI 


(3.11) DENT ee 
Fo mm 


Il existe ainsi, à l’extérieur du faisceau, une courbure des équipoten® 
tielles qui ne se trouve pas dans ce dernier et dont le rôle est de coms 
penser la brusque disparition de la charge d'espace. 123 

On remarquera que le fait d'imposer au potentiel une symétrie de 
révolution autour de l’axe D est assez naturel, mais pas essentiel puis® 
que seules les propriétés du premier ordre et du deuxième ordre du 
développement de + nous sont utiles : des surfaces équipotentielles jouiss 
sant des mêmes propriétés que celles que nous avons imposées à + hors 
du faisceau mais pour lesquelles on imposerait, au lieu de la symétrie 
de révolution, le fait d’être percées par l’axe en un ombilic seraient tout 
aussi satisfaisantes du point de vue des propriétés du premier ordre 
car leur développement prendrait également la forme (7.9) ; il y a done 
un certain arbitraire dans la répartition du potentiel à distance de 
l’axe D qui est supprimé lorsqu'on exige que les surfaces soient de 
révolution. Cette condition impose des relations à tous les coefficients 
du développement de + en X, & et pas seulement à ceux du premier et 
du deuxième ordre. On retrouvera cet arbitraire qui peut être utile en 
pratique dans le cas d’un àxe curviligne autour duquel la notion de 
symétrie de révolution n’a plus de sens. 

Dans le cas particulier où K est nul dans (7.8), ce qui correspond à 
une distribution suivant Ja loi de Langmuir et au fait qu’il existe une 
cathode portée au potentiel zéro et sur laquelle le champ est nul, la dis= 
tribution dans l’espace est celle qui a été obtenue par Pierce : nous 
venons de reconstituer, en l’abordant sous un angle un peu différent, 
mais qui prépare la généralisation, l'optique classique dite « Optique 
de Pierce ». Lorsque K n’est pas nul on obtient un « système de 
Pierce » plus général qui peut servir à guider un faisceau intense d’uné 
électrode à une autre lorsque la première d’entre elles n’est pas 1& 
cathode. Les constantes K et s, sont imposées par Les valeurs prises par 
le potentiel sur ces électrodes. La discussion du problème, qui est iden= 
tique à celle de la diode plane dans le cas où les électrons y sont injec* 
tés avec des vitesses non nulles consiste à déterminer K en fonction de 
la différence de potentiels aux limites. Beaucoup moins simple qu’on ne 
le croirait au premier abord, cette discussion, entièrement menée à 
bien par différents auteurs sort du cadre de ce mémoire. | 

La méthode qui a conduit au système de Pierce est susceptible de 
généralisation ‘ Supposons avec Buneman, Condon et Latter que les 
trajectoires, au lieu d’être parallèles à l’axe rectiligne D soient formées 
. à partir d’une solution p, de (7.1) par la relation : : 


(7.12) p'—=A op à | 
| 


- 


) 
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A désignant une constante arbitraire, mais petite. Le pinceau est 
iormé de trajectoires obtenues par affinité les unes à partir des autres. 
H n'y a pas de difficultés à calculer la valeur de la charge d'espace sur 
faxe D et à appliquer la méthode précédente avec une valeur non nulle 
de y. Ce calcul ne sera pas développé ici car notre but est l’étude des 
systèmes d’axe curviligne et les idées qui viennent d’être exposées 
suffisent à mettre en relief les principes qui vont être mis en œuvre 
dans le cas général. 

Ea méthode de Buneman, Condon et Latter, dont celle de Pierce 
n'est qu’un cas particulier, ne tient pas compte des «croisements » pos- 
sibles de corpuscules. Ceux qui passent à un instant donné en un point 
donné peuvent, en principe, avoir les vitesses différemment orientées 
dans l’espace. On admet, ce qui est légitime si l’on néglige les distribu- 
ions de vitesses initiales, qu’il n’en est pas ainsi : la vitesse est unique 
en chaque point, et, de plus, sa composante normale à |’ « axe » est 
proportionnelle à l'écart par rapport à cet « axe » ; cette hypothèse sup- 

ose évidemment qu’il en est ainsi dans le plan initial où le faisceau 
est injecté. 
+ Considérons un système gaussique d’axe curviligne l”. Les coefficients 
qui définissent le potentiel électrique et le champ magnétique au voisi- 
nage de L satisfont les relations (3.6), (3.7), ainsi que les deux équa- 
tions exigées par la disparition du terme en p° dans l'équation fonda- 
mentale. Les trajectoires sont définies par (cf. (3.9)) : 


tu) 


(7.13) £—=Rpe— 
(7-14) 2ap" + ap" + fp —0, 


f désigne comme précédemment le coefficient de p dans l'équation 
fondamentale ( f est réel). 

= Supposons, comme au paragraphe précédent, que le pinceau soit 
constitué de trajectoires définies par : 

(7.15) g —Aszo—Ape , 


e, est une solution particulière de (7.14) égale à 1 pour s nul, c'est- 
à-dire dans le plan origine du pinceau; c’est une fonction réelle, À est 
une constante complexe très petite que l’on peut écrire également : 


(7.16) Re OrAe 
ce qui donne, compte tenu de (3.8) : 


À = pgl A3 cos w — À, sin w) 


Ye 17) u = po(A COS w + À, sin w) 
Hoù l’on tire le Jacobien : 

’ DH) _ > 

E29 D À — li 


Ï 
+ 
: 


13 
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le vecteur courant j en un point possède évidemment des composantess 
transversales infiniment petites, sa seule composante finie est sa compo- 
sante tangentielle J, et la conservation de l'électricité exige que : 


DO, y) 


(3.19) J D{A, A3) mn ie le 


2 

3 est une fonction de A,, À, qui est déterminée par la donnée de N 
distribution du courant dans un plan initial normal à F. Si l’on suppose 
que l'intensité est répartie quasi uniformément dans le pinceau, ce qu 
est généralement vrai des pinceaux de puissance qui ne sont pas desti 
nés à la formation d'images, on peut exprimer A, et A, en fonclio 
de x et w à partir de (7.17) et développer la valeur de 7, dont seule ] 
partie finie nousintéresse : 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 


A 
] 
Sel + 


(7.20) 


J désigne maintenant une constante égale à la densité de courant 
transporté par le faisceau dans le plan origine défini par la nullité de s: 
Pour satisfaire la première équation (4.9) nous écrirons donc que 1 
partie finie du développement en } et y de la composante transversale 
de rot H est nulle et que celle de la composante tangentielle est donnée 
par Arpo}t. « 
On obtient ainsi : 


(7.21) CT —%& 
TU] 
RE e 

£0 


le terme fini du développement de la charge d’espace « en fonction de À 
et y vaut évidemment : | 


(7.22) AR 


et la deuxième équation (4.9) s’écrit : 


: # en ATI F 
(7723) a + 2Y1 + 23 — = — —— |, ra 
2 2e :-# 
€o20 CE" 
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équations (4.11). En portant p, extrait de la troisième équation (7.21) 
ainsi que de l'équation (7.23) dans (7.12), on obtient deux relations 
entre les coefficients des développements qui déterminent champs et 
potentiel : ces deux relations remplacent la première équation (4.11) 
et l'équation (4.12). Comme dans le cas où la charge d'espace ne joue 
pas, les équations sont en nombre insuffisant pour déterminer complè- 
tement l'allure des champs au voisinage de « l’axe » | dans la zone 
occupée par le pinceau. Il subsiste un certain arbitraire. 

-Il est souvent possible de négliger le champ magnétique créé par le 


"courant et de ne tenir compte que du champ électrique produit par la 
* charge d'espace. Considérons un système purement électrostatique pour 
lequel cette hypothèse est valable. Le champ magnétique y est partout 


nul et l’on a affaire à un système gaussique si le potentiel + prend la 


forme (4 6) : 


L 


ë m : RE 
(7:26) œ pe 
er m 


24h 3x? 


(7 24) pat RE pe + YO + hf) +. 
o est déterminé par : 
(7.25) 220! + xp — 2ÿp—0 


l'équation (7 23) devient, compte tenu de (4.3) : 


AT 


En portant p tiré de (7.26) dans (7.25) on obtient une relation 
entre « et yet le système généralise ceux de Buneman, Condon et 
Latter, dans le cas d’un axe quelconque. Si l’on suppose, de plus, que 
le pinceau est formé de parallèles à | «axe » (7:25) doit admettre la 
solution constante, ce qui exige que y soit nul. L'équation (7.206) 
devient : 


(7-27) LR RE ee 


puisque fo: égal à l'unité pour s nul, garde cette valeur JRARUUS soit € 
3 représente la densité de courant dans le faisceau. (7.29) détermine a 
répartition du potentiel sur l'axe (avec deux constantes arbitraires et 
sées par les conditions aux limites) : le système obtenu est l équiva ent, 
dans le cas d’un axe courbe, du système de Pierce rectiligne. L'intégra- 
tion nécessite la connaissance de R, qui est une fonction de s. On peut 
 l’effectuer complètement dans certains cas, par exemple si R est 
constant. On peut également profiter de la présence de R dans (7.27) 


pour imposer certaines conditions à « : Si, par exemple, on exige que le 
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potentiel + reste constant sur l'axe l (faisceau non accéléré) (7.27) se 
réduit à : 


ë RES TJ È 
(7-28) FT es | 
£o EEE 


le rayon de courbure est constant, il est imposé par la densité de cou-w 
rant et l'énergie des corpuscules du faisceau. On détermine ainsi un 
système de type Pierce (bien qu’en fait très différent) permettant lew 
passage sans accélération d’un faisceau intense d'un point à un autre 
La répartition du potentiel hors du faisceau peut s’obtenir en suppo-, 
sant ce dernier assez étroit pour qu’on puisse le considérer comme 
concentré sur l’axe et en cherchant une fonction harmonique prenant « 
sur [des valeurs données par (7.27), faisant avec cet axe un angle 
imposé par le terme en x du développement (7.24) de z dans le faisceau 
et présentant les mêmes propriétés de symétrie du deuxième ordre que 
celles qui sont définies par le développement. Le potentiel et le champ 
sont donc imposés sur la courbe l comme ils le sont dans l’optique ree- 
tiligne de Pierce. Les propriétés de symétrie nécessaires pour que l’on 
ait affaire à un système Gaussique sont un peu plus délicates. Elles impo- 
sent des conditions aux termes du deuxième ordre des développements 
en keten pu, mais pas au-delà. Elles sont analogues au fait d'imposer 
_aux équipotentielles autour d'un axe rectiligne d'être traversées par cet 
axe en un ombilic. Il reste donc un certain arbitraire dans la détermi- 
nation du potentiel à distance de l’axe F, car il n’est plus possible 
d'imposer, comme dans le cas des axes rectilignes, la symétrie de révo- 
lution. Cette dernière impose des relations entre les coefficients de tous 
ordres du développement de + en à et y autour d'un axe rectiligne. 


Au voisinage immédiat de l’axe, hors du faisceau le potentiel prend 
donc la forme : 


| 


ee 


PRET 


, 


À 2 

(7.29) qua +R SE AR + ut) + î 
Y1 doit être déterminé par le fait que + est harmonique, ce qui impose : 
. 

(7.30) a + Aya + So À 
ou encore, compte tenu de (7.26) : 
(1:31) | 


NIET 
2 — 26% 
“\/ 5e 


(7.31) montre qu'une courbure supplémentaire des équipotentielles . 
apparaît à l'extérieur du pinceau pour compenser la brusque dispari- | 
tion de la charge d'espace. En éliminant eo entre (7.31) et (7.25) on ” 
obtient la relation qui doit lier les quantités y1, y et æ. 
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Dans le cas d’un système de Pierce, y est nul et pÇ égal à l'unité, on 
obtient donc directement la courbure supplémentaire (s’ajoutant à la 


æ)? + Med 2 
courbure « naturelle » due au terme — des équipotentielles par : 


— AT] 
(7.32) | QE 


qui est identique à la formule fournissant la courbure des équipoten- 
tielles de Pierce dans le cas d’un système à axe rectiligne. 

Si l’on cherche à réaliser un système utilisant les propriétés que l’on 
vient d'étudier en vue de « conduire » un faisceau de forte intensité, 
les équipotentielles seront données, au voisinage immédiat du pinceau, 
dans le système de coordonnées liées à l'axe, par le développement 
(1.29) dans lequel y, prend la valeur (7.31). Pour placer les équipo- 
tentielles assez loin de l’axe, ce développement devient insuffisant, et 
il faut prolonger analytiquement la solution. Cela revient au même 
Que de chercher une solution du problème posé au début du paragraphe 
précédent. On ne doit pas perdre de vue que la distribution de poten- 
tiel obtenue doit satisfaire les conditions de validité de l’approxima- 
tion de Gauss : on le vérifiera «a postertort. 


CHAPITRE VII 


Les systèmes orthogonaux. 


L'étude des systèmes paraxiaux, effectuée au chapitre III a montré 
que le comportement des rayons était déterminé par l’équation (3.10), 
qui s’écrit : 

(8 1) 240" + ap + fo ee ge2ivp" — 0 
f désigne donc comme précédemment le coefficient de p dans l’équa- 
tion fondamentale. 

Les coefficients de b et de ses dérivées sont tous réels ; le seul coeffi- 
cient complexe est celui de p° et l’on a vu que sa nullité entraîne les 
propriétés focalisatrices des systèmes gaussiques: 

(8.1) condense évidemment deux équations réelles qui peuvent 
s'expliciter en introduisant les parties réelle £ et imaginaire " de p. Ces 
équations comportent des termes en Ë et des termes en n, et il est, en 
général, impossible de séparer les deux variables. Il est cependant 
‘évident que, si le coefficient de p'est réel, Ë et n sont régis par deux 
équations du deuxième ordre indépendantes mais pas nécessairement 


| 1 
À 


identiques. D'une façon générale, on peut se demander à quelles condi-\ | 
tions une séparation en deux équations du deuxième ordre indépen-# 
dantes est possible. Effectuons donc une combinaison linéaire des 
variables £ et n, cela revient à substituer aux axes orthogonaux qui, 
dans le plan II normal à la courbe au point d’abscisse s, repèrent les, 
voisinage de cette courbe, un système d’axes obliques X_ et Y. Las 
variable : 


(8.2) Z=XEY 
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est liée à la variable o par une relation linéaire en Z et Z' qui peut 
s'écrire : 1 
(8.3) o—P(Z + Z') + Q(Z — Z')—=2PX + 210Y i 
P et Q sont des coefficients complexes, fonctions de s. En substituant. 
cette valeur de p dans (8.1) on obtient facilement : : 


Lu 


sa |'e (EEE (Er ta Re AS 
$ so v” (2 à SDS 1 (& LE = 2 _ —- Tr ]=0. : 


Pour que cette équation se sépare en une équation en X et une équa-w 
tion en Ÿ, il faut et il suffit que les coefficients des termes entre cro- 
chets soient réels. En effet, les équations séparées en X et Y peuvent 

7, 4 4 
s’écrire : 


TUE: A 


(8.5) X"+ p,X" + p,X—=0, Y' + qiY + q:YŸ —=0 


la forme la plus générale que peut prendre l’équation complexe est une“ 
combinaison linéaire à coefficients complexes des deux équations (8.5) 
et son identification avec (8.4) n’est possible que si les coefficients desu 
termes entre crochets dans (8.4) sont réels. Comme « et f sont réels, 
les conditions nécessaires et suffisantes de séparation sont que l’on 
puisse trouver deux fonctions complexes P et Q telles que P’/P, Q'/O,* 
ge”""P'/P, ge°"*Q"/Q soient des quantités réelles : les deux premières 
conditions proviennent de la nécessité de rendre réels les coefficients de 

X’ et Y’ dans les crochets. Si P’/P et Q’,Q sont réels, une simple déri-« 
vation montre que P’/P et Q”/Q le sont également et les deux autre 
conditions sont imposées par la réalité des coefficients de X et Y dans 
les crochets de (8.4). Les deux premières conditions équivalent au 
choix pour P et Q de deux fonctions de modules arbitraires maïs de 
phases constantes. Les deux dernières ne sont compatibles que si ces: 
phases sont égales à une même valeur K; elles se réduisent alors à la 


seule condition que ge2{l°—K) soit réel. La condition nécessaire et suf- 


fisante de séparation est donc que la quantité ge, qui n’est autre que 
le coefficient de s* dans (8.1) soit un nombre qui, lorsque s varie, reste 


+. À 
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situé dans le plan complexe sur une droite A passant par l'origine ; il 
peut se déplacer sur elle suivant une loi d’ailleurs parfaitement arbi- 


traire. Cela équivaut presque à dire que ge°i® possède une phase fixe ; 
toutefois s’il advient que ce nombre, en se déplaçant sur A franchisse 
l'origine, la phase subit une discontinuité multiple de +. 

Si le coefficient de £° satisfait la condition que l’on vient d'énoncer, 
il suffit de choisir 2K égal à la pente de la droite A et arbitrairement 
les modules de P et Q pour obtenir la détermination de la transforma- 
tion (8.3) qui permet la séparation de l'équation fondamentale en deux 
équations du deuxième ordre indépendantes. 

Si l’on veut que les deux équations (8.5) soient identiques, condition 
nécessaire à l'obtention des propriétés focalisatrices des systèmes gaus- 
siques, il faut, non seulement que les coefficients de X’, Y’, X, Y dans 
les crochets de (8.4) soient réels, mais encore que les coefficients de 
X’ et Y’ soient égaux entre eux et que ceux de X et Y soient égale- 
ment égaux entre eux. La première de ces conditions signifie que P 
et Q sont proportionnels. La deuxième, compte tenu de cette propor- 
tionnalité implique la nullité de g. 


La disparition du terme en f dans (8.1), condition suffisante 


» pour que le système possède les propriétés d'un système gaussique 


est également une condition nécessaire. 


Dans le cas plus général où le coefficient de p' reste situé, lorsque 
s varie, sur une droite À fixe et passant par l’origine, dans le plan com- 
plexe, on peut écrire, 2K désignant la pente de cette droite et gas) la 


_ [oi du mouvement 


(8.6) ; ge’i® = gls)e ir. 


gA est une fonction réelle qui peut être positive ou négative; son 


module est égal à celui de g. L'étude faite précédemment a montré . 


que, si l'on effectuait la transformation (8.3) on obtenait une séparation 
des variables ; P et Q ont des modules arbitraires mais leur phase doit 
être égale à K. La pente de A n'étant définie qu'à un multiple de x 
près, K ne l’est qu’à un multiple de 7/2 près. Toutefois, si l’on remarque 


qu'ajouter à la phase de P et Q un certain nombre de fois l'angle 


droit revient à faire tourner les axes X et Y d’un certain nombre de 
fois l’angle droit, on constate que modifier la détermination de K revient, 
soit à permuter le rôle des axes X et Y en changeant l'orientation de 


4 . “ . . n 
» J'yn d’entre eux, soit à renverser l'orientation des deux axes. Il n'y a 


pas d’inconvénient à convenir que l'on choisit 2K égal à la détermination 

principale de la pente de A. Cette convention fixe de plus la valeur 

de g,(s) qui serait transformé en son opposé par addition de x/2 à K. 
La relation (8.3) s'écrit : 


(8.7) o—(pZ + g2')e, 
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case 


p et q étant des fonctions réelles et arbitraires de s, ce qui montre que « 


2 


/ 4 ‘à LA = 
le passage des coordonnées £, n aux coordonnées X, Y s’obtient par 
une rotation de l’angle K suivie d’une affinité arbitraire sur chacun 


des nouveaux axes. Cette affinité est sans importance car elle revient à 


modifier la graduation des axes. On n’enlève donc rien à Ja généralité 
en supposant qu’elle se réduit à l’identité obtenue en choisissant q nul 
et p égal à 1. (8.7) se réduit alors à une rotation constante des axes de 
coordonnées dans les plans II normaux à l'. Si l’on se souvient que les 
axes Ë et n tournent par rapport aux axes définis par la normale et la 
binormale, on constate qu’il suffit d'ajouter à cette rotation un angle 
constant pour obtenir les axes X et Y. 
En posant : 
(8.8) © = 06 — K 


on obtient directement les axes X, Y à partir des axes }, 4 par rota- 
tion de la quantité w, et l'équation fondamentale devient : 


(8.9) 262" Ho ILE ge = 
alors que (8.6) s'écrit : 
(8.10) gente 


Ces relations montrent qu'il n’y a pas d’inconvénient à supposer 
K nul pourvu que l’on fixe convenablement l’origine des rotations w 
(jusqu'ici arbitraire car seule la « vitesse de rotation » est déterminée) 
en remplaçant w par w.. 

On conservera la notation X, Y,w, pour signifier, soit que l’on se 
rapporte aux axes déduits de £ et par rotation fixe, soit que l’on a 
fixé l’origine des rotations w autour de l de façon à annuler K. £ etn 
coïncident alors avec X et Y et l'emploi de cette dernière notation 


s'interprète comme un simple changement du nom des coordonnées 


destiné à rappeler cette fixation de l’origine des angles w. 
Les équations séparées s’écrivent évidemment : 


(8.11) 2aX7 + &'X" + (f + giX = 0 
24 VX Y + (f — g3)Ÿ — 0. 


Les rayons issus d’un point objet © de l’axe l sont décrits par les 


solutions de ces équations nulles pour s—s, abscisse du point ©. 


Toutes les solutions en X sont proportionnelles à l’une d’entre elles Xi: 
il en est de même des solutions en Y (proportionnelles à Y:). Les 
valeurs de s pour lesquelles s’annule soit X,, soit Y; donnent les posi- 
tons sur l des deux systèmes de focales du pinceau. On retrouve le 
comportement des faisceaux paraxiaux d’axe rectiligne se propageant 


dans des systèmes cylindriques ou tout au moins symétriques par rap- 
port à un plan passant par l’axe. 


(8.12) 


nd 
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La répartition des champs au voisinage de l est donnée par les déve- 
‘loppements (3.2) et (3.3). Dans le cas général où il existe un champ 
électrique et un champ magnétique, il n'apparaît pas de symétrie très 
particulière, car, comme dans le cas des systèmes gaussiques, certaines 
dissymétries de l'un des champs peuvent être compensées par celles de 
l’autre. Nous nous bornerons donc à étudier l'allure des équipotentielles 
électriques d’un système purement électrostatique et orthogonal. 

Compte tenu des relations (3.6), f et g prennent les valeurs : 


RAR 
1 Re ets 
3X . 
JE hs rt 
La condition (8.10) s'écrit : 
9 4 . 
(8.13) _. Yan Yi ga COS/20;, CESR EE 
ce qui exige que les quantités R, à, y et w, (lié à T) soient telles que : 
3% 
(8.14) Rs + Ya Y1— Ÿa COS 201. 


On peut utiliser comme dans le cas des systèmes Gaussiques le 
potentiel « naturel lié à la courbure » +, défini par : 


(8.15) a=a(1+5 +5) 


le potentiel » est défini au voisinage de F par son développement qui 
se réduit à : 


(8.16) 9—= a + = À + ya + you + veu? + 


bs LA à = ge * à 
# peut donc être considéré comme la superposition de +, et d'un 


7 potentiel supplémentaire » +, défini par : 


É (8-17) = (a Ti she + vb + Va? +... 


ù 


la variable £ est liée à la variable Z par : 

(8.138) s—1e 

qui fournit les relations : 

(8.19) XX cos w, + Y sin &, m—YŸ cos w, — X sin w4. 


Dans le système d’axes X, Y, on obtient la valeur de + en substi- 
tuant (8.19) dans (8.17) ce qui, compte tenu de (8.13) donne : 


Æ + gi gi —f 
_ (8.20) Gien hype 
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le potentiel #, est caractérisé par la disparition des termes en Xe À 
c’est une condition équivalente à (8.13). Elle suffit à définir les _Sys-\ | 
tèmes orthogonaux. f et g, pouvant être quelconques, les coefficients | 
de X? et Y? qui ne sont autres que les opposés des coefficients de XetY®] 
dans les équations (8.11) peuvent être également quelconques. L 
L'orthogonalité est donc obtenué lorsque le « potentiel supplémen-", 
taire » qui s’ajoute au potentiel « lié à la courbure » possède précisé-" 
ment, dans le système d’axes X, Y, la symétrie plane (aux termes 
d'ordre supérieur au deuxième près naturellement) par rapport aux, 
axes de coordonnées. Comme les axes X, Ÿ tournent autour des axes 
normaux et binormaux d’un angle défini par w,, cela signifie que le, 
potentiel +, présente une symétrie qui tourne avec X, Y. Dans le cas 
particulier des courbes planes, T est infini etw, se réduit à une cons-W, 
tante : les équipotentielles « supplémentaires », c’est-à-dire les surfaces 
telles que +, soit constant doivent être telles que leurs directions prin-w 
cipales soient fixes par rapport au plan de l: On retrouve dans ce cass 
le fait caractéristique des systèmes orthogonaux. Les équipotentielles K 
présentent toutes des directions principales semblablement orientées. 
Dans le cas général un système purement électrostatique orthogonal « 
est caractérisé par le fait que le potentiel supplémentaire +. obtenu en « 
retranchant le potentiel « lié à la courbure » +, du potentiel réel +», est w 
défini par des équipotentielles normales à « l’axe » l et telles que les 
directions principales de chacune d’entre elles en son point de rencontre « 
M avec l' (directions évidemment situées dans le plan I normal à re 
en M) tournent autour de cette courbe, lorsque M la décrit, avec une 
« vitesse » dw/ds égale à la torsion 1/T de Lau point M. 4 
Les systèmes orthogonaux ne possèdent évidemment pas les proprié- 
tés focalisatrices des systèmes gaussiques. Ils peuvent cependant pré- 
senter un intérêt lorsqu'il n’y a pas lieu de réaliser des images, ce qui ? 
est le cas en général lorsqu'on cherche à « maintenir » sur sa trajec- w 
toire un pinceau de puissance, compte tenu de l'existence des effets de M 
charge d'espace. Les méthodes envisagées au chapitre VII peuvent 
s'étendre sans difficultés à ce cas : on peut supposer par exemple que 
1 


Fr 


l'on a affaire à un faisceau se propageant dans un système électrosta-" 
tique et dont les rayons sont définis par : ER : 


(8.21) XS'AX, "Ypo © 53 


À et Y, étant des solutions particulières, égales à 1 au point de 
départ du pinceau, de chacune des équations (8.11) et À et B des 
constantes très petites pour que le faisceau reste étroit. Le calcul de la 


composante tangentielle y, du courant, effectué au chapitre VII se trans- 
pose sans difficultés : on doit avoir : | 


à 
| 
(8.22) = %, | 


nan 
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on en déduit la valeur de 5 : 


(8.23) RCE NE 
xx /2E 


et, si l’on néglige le champ magnétique créé par le faisceau, l'équation 
de Poisson s'écrit : 


eo 


8 4aTJ 
(8.24) @" + 2Ya + 2Ys — R A3 ze 
ax m | 


en éliminant X, et Y, entre (8.2/4) et les deux équations (8.11) on 

obtient, compte tenu des valeurs de f et g,. la relation que doivent 

satisfaire les quantités «, 8, 7, R et T pour que la charge d'espace ne 

crée pas de divergence supplémentaire du pinceau. On peut, comme 

dans le cas des systèmes gaussiques, obtenir, par prolongement, hors du 
“faisceau supposé très étroit, la forme des équipotentielles au voisinage 
- de ce dernier. 


CHAPITRE IX 


Systèmes particuliers ; ordres de grandeur. 


- On étudiera, dans ce chapitre, quelques cas particuliers très simples 
» suggérés par la théorie générale, dans le but de préciser les résultats 
- par quelques ordres de grandeur. Il ne s’agit pas d'applications com- 
» plètes qui ne pourraient être approfondies qu’à l'aide de machines 
- mathématiques permettant l'approche des solutions par approximations 
_ et essais successifs. 

Nous nous bornerons à des systèmes gaussiques purement électro- 
. statiques avoisinant un axe courbe T'; les électrons seront supposés non 
- relativistes. 
“ Les équations essentielles sont alors : 


l'équation des rayons paraxiaux (7. 25), 

l'équation du potentiel (7 2h}, 

l'équation de Poisson (on néglige le champ magnétique créé par Le cou- 
_ rant) (7.26). 

; Le premier exemple sera consacré au cas où l'axe [est une hélice - 
_ circulaire le long de laquelle le potentiel est constant : R, T et a sont 
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donc trois constantes. Si l’on suppose de plus que l’on néglige la charge Ë 


d’espace, les équations se simplifient en : 


|e"+—0 


2} 212 u? ) 


(9.1) MECS 


l'équation des rayons paraxiaux s'intègre immédiatement. Les fonc, 


tions 9, et # introduites au chapitre V sont égales à : 
. S S 
(9-2) m—=hRsinz, Pa ee 


le pinceau est donc focalisé, bien qu’il n'existe pas de champ magné- 


tique, chaque fois qu'il a tourné autour de l'axe de l'hélice d’uns 


angle VR? ue 


Le potentiel électrique est indépendant de s. Les équipotentielles sont” 
obtenues en déplaçant le long de lun profil fixe situé dans un plans 
normal à cette dernière ; des considérations très simples de géométries 


montrent que chaque point du profil décrit une hélice circulaire de 
même axe et de même pas que l. Les équipotentielles peuvent par 


. conséquent être engendrées par déplacement hélicoïdal d’un profil fixe 


situé dans un plan passant par l’axe de l : leur allure rappelle celle des 


filets d’une vis. 
L’équation du profil, dans les plans normaux à l’, est définie par : 


» s 
2A 2° 


(9.3) + + ar = te 


tant que l’on reste assez près de l pour que les termes d'ordre supé- 


rieur au deuxième puissent être négligés l'équation ci-dessus montre 


que le profil générateur des équipotentielles est formé d’une famille de 
coniques situées dans un plan 11 normal à l”. Elles sont toutes perpen- 


diculaires à la normale x à let possèdent en leur point de rencontre“ 


avec n une courbure déterminée. En particulier, l’équipotentielle pas- 
sant par l'est décrite par un profil dont la courbure, en son point de 
rencontre avec l', est égale à celle de l'hélice : c’est cette courbure des 
équipotentielles et leur forme « en pas de vis » qui assure sans champ 
magnétique les propriétés focalisatrices. Lorsque R —T (cas de Gabor) 
le potentiel se réduit au potentiel logarithmique défini par deux cylin- 
dres coaxiaux. Ë | 

Les défauts du premier ordre du système que nous venons de décrire 
peuvent se calculer d’après la méthode générale des chapitres précé- 
dents. La dispersion des temps de transit est donnée par : 


(9.4) si \/ ER free À ds 


er A 


æ: EUX; 


NT ST OS JU ET D TUE T 
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6 e des rayons issus de l’axe au point origine correspond à : 
0). IR sin 

sing: 


| l'est une constante complexe, petite devant l’unité pour justifier 
Ro de Gauss (faible inclinaison des rayons sur l'axe). 
osons : 


s (9 . 6) = K,eïk:. 


3 K et K, sont deux constantes réelles, K, est positif et petit devant 
l'unité. En substituant la valeur de o dans (9.4) et après intégration : 


\ 


l de ( + I ) s 
a Fr + 41 0 De LE 
m E A RTE : I TS eo | 
' Tr —=— / St 0 : sin [x e ï) Re K; | 


(9-7 \ n° ps 
| | ie ju [5 1)" +] ; 
| STE 


On constate que : ne peut être nul, quels que soient K, et K,, c'est- 
» à-dire quelle que soit la direction initiale des rayons issus de l’axe dans 
» le plan objet, que si N et M désignant deux entiers différents, mais de 
- même parité, On a : 

- (9.8) ==NR=MT. 

‘a ‘ 
4 Il en résulte que seules les hélices pour lesquelles le rapport R/T est 
un rapport simple différent de 1 permettent l'isochronisme en certains. 
nombre peu élevé de focalisations. Ces points 


» points de l’axe l'après un 
| sont précisément des images de l’objet situé à l’origine des arcs sur |. 


- R/T est égal à la tangente de l'angle d'inclinaison de l'hélice par rap- 
. port au plan de son cercle de base. On doit éviter l'égalité des rayons 
de courbure et de torsion, c’est-à-dire une inclinaison de 450. Il est 


difficile de penser réaliser de 


1 indiqué de choisir T supérieur à R; par exemple, T peut être égal 
» à 3/2R, 2R, 3R, etc. correspondant à des valeurs des couples N, M 
égales à : 6,4; 4,2; 3,1, etc., puisque N et M doivent avoir même 


. 
À 
4 parité ; on obtient alors l’isochronisme au 


j 


. sations égal à 6, 4, 3, etc. Le cas de Gabor, de potentiel très simple, ne 

. permet pas l’isochronisme. 

» Si les rayons de torsion et de courbure ne satisfont pas les relations 

. simples, ce qui revient à dire que les nombres N et M que l’on peut pra- 

F tiquement toujours déterminer sont assez grands pour devenir sans 
intérêt, eu égard au nombre de tours que 
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S9 


4 
# R 


| s inclinaisons plus fortes. Il semble donc 


bout d’un nombre de focali- cui 


l’on fait effectuer au pinceau,  * 
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il n’y a plus d’isochronisme, toutefois, les dispersions des temps de 
transit restent limitées car on a nécessairement : 


m RE I 

(9-9) ea RTE +): | 

Dès que T est assez grand devant R (par exemple pour D 27R qui | 

correspond au pas 1, c’est-à-dire à une hélice telle que l'on s'élève 4, 

chaque tour d’une quantité égale au rayon du cylindre porte-hélice); 

(9-9) devient, si l’on tient compte du fait que K; est petit devant 
l'unité : 


m 
(9.10) [Ti <a ER 
Pour des électrons : 
£ _ R (cm) 
@ 11) RATE ere 


Avec des électrons de 100 volts et un rayon de 10 cm, | + | reste très 
inférieur au dixième de microseconde. 

Naturellement, à cette dispersion s'ajoutent, comme dans le cas des 
axes rectilignes, des quantités d’ordre supérieur par rapport à l’ouver- 
ture K, du pinceau. 

La «dérive chromatique » entre objet et image est donnée par la for- 
mule (6.9). Les abscisses des points images sont : 


(9.12) S=NFR 


k 


N est un entier quelconque : 
(6.9), tous calculs faits, devient : 


HAMRTS NrR NTR | 

(9.13) = pl i)—cos + —isin ET]. | 
On constate que p, s’annule si l’on‘a, M étant entier de même parité“ 
que N : | 
(9.14) NR= MT. R. 


On retrouve ainsi, dans ce cas particulier, le résultat général énoncé « 
au chapitre VI : l’annulation de la dérive chromatique entraîne l’iso- 
chronisme et réciproquement. 

D'une façon générale, si R et T ne satisfont pas les conditions d’iso- 
chronisme, la dérive chromatique est limitée par : 


o RT° 
(9:15) PEL 


Lorsque T est grand devant R on obtient : 


FI 
(9:16) nl <ER. 


Si l’on se souvient que 0 représente, traduite en unités de potentiel, 
la dispersion des énergies initiales, 0/x est égal à la dispersion relative 


LL Live 
LT 
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es énergies dans le système focalisateur. Lorsque l'agitation thermi- 
ue des électrons issus de la cathode est la seule cause d’achromatisme, 
est de l’ordre du dixième de volt. 0/x est alors égal à 10-* pour des 
léctrons de 100 volts parcourant la structure. Le brouillage dû à « la 
érive chromatique », c’est-à-dire le déplacement maximum des images 
ormalement à l’axe l'est de deux millièmes du rayon de courbure, 
oit deux dixièmes de millimètre pour un rayon de 10 cm. 

Comme les dimensions de l'image doivent rester faibles devant R et T 
pa exemple de l'ordre de R/10), il est impossible d'obtenir une défi- 
ition supérieure à 90 points : elle serait portée à 5oo points si l’on 
itilisait des électrons de 1 000 volts. 

On doit se souvenir que le choix judicieux du rapport T/R permet 
annulation de e,, et, par suite, l'amélioration des performances 
achromatisme se réduit alors à une aberration du deuxième ordre. 

Un deuxième exemple fera intervenir les phénomènes de charge 
l’espace : considérons un système du « type Pierce » dans lequel le 
jotentiel « reste constant le long de l'axe F du pinceau ; « est lié à R 
par la relation (7.28). 

R est donc constant. On peut réaliser l en supposant que T l’est égale- 
ment. On a alors une hélice circulaire pour « axe ». Le potentiel, au 
voisinage de l, mais hors du faisceau (supposé concentré sur l’axe) est 
défini par (7.29) et (7 32) : 


ANT DAAUE 


(9.17) e=ali+R—m mt af 


Comme dans le cas étudié précédemment, les équipotentielles, au 
voisinage de |”, sont engendrées par des coniques dont le plan I est 
normal à l’axe l. Leur profil normalement à l’hélice présente une cour- 
bure : celle de l’équipotentielle zéro est égale à R/4. Cette courbure, 
qui donne une allure en « filet de vis » aux surfaces équipotentielles 
empêche précisément la divergence du pinceau. La relation (7.28) 
s'écrit numériquement, dans le cas où l’on a affaire à des électrons : 


13/2 
(9.18) Lee — 70 J(mA/cm?). 

Si l'on considère un rayon de 10 cm comme Un ordre de grandeur 
raisonnable, on obtient des densités de courant de l’ordre de 0,15 mA /cm? 
pour des électrons de 100 volts, et de 150 mA/cm* pour des électrons 
de 10000 volts. Comme les dimensions du pinceau doivent être petites 
devant le rayon de courbure, on peut envisager des sections inférieures 
lou égales à 1 cm”, ce qui conduit à un courant de 150 mA sous 
10100 volts. Le système permet donc le guidage de pinceaux intenses 
sans que les phénomènes de charge d'espace interviennent pour les 
“faire diverger, tout au moins au premier ordre d’approximation. Il 


n’utilise pas de champ magnétique. 
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CONCLUSION 


Les exemples développés au chapitre IX montrent que la courbure de 
« l'axe » d’un pinceau peut présenter certains avantages spécifiques et 
conduire à des systèmes qui n'ont pas leur équivalent dans le cas des 
axes rectilignes ; l'intérêt qu’ils offrent est évident pour certaines des 


applications qui ont été passées en revue dans le premier chapitre. On: 


a remarqué que les propriétés des faisceaux, étudiées dans le cadre des 


l’approximation de Gauss, conduisent à des relations entre champs ets 


potentiel au voisinage immédiat de l’axe qui traduisent, au fond, les 
propriétés de courbure que doivent présenter les lignes de champ, ous 
les surfaces équipotentielles. Le cas des systèmes purement électrosta=s 
tiques auquel nous avons souvent eu recours met ce fait particulière" 
ment en évidence. Il est en général possible de réaliser de multiples” 
façons, au moyen d'électrodes et de bobines placées à quelque distances 


de la courbe l', des champs qui présentent au voisinage de cette der- 


nière les propriétés désirées, en particulier, l'orientation et la courbures 
des équipotentielles. On cherchera évidemment à simplifier autant ques 
possible les systèmes producteurs de champ. Cependant, il ne faut pass 
perdre de vue que les conditions dans lesquelles l’approximation de 
de Gauss est valable doivent'être satisfaites. [Il y a là une condition qui 
doit être vérifiée après coup : la détermination des structures est donc 


.… un problème d’approximations successives. Puisque les champs doivent# 


être harmoniques (si l’on néglige la charge d’espace) les variations 


longitudinales sont liées aux variations transversales : en général, lese 


conditions de validité de l’approximation de Gauss sont satisfaites si, le” 
pinceau restant étroit devant R et T, les grandeurs qui définissent les. 
champs et le potentiel (a, b, c, «, 8, y, etc.) ainsi que R et T ne varient. 
pas trop rapidement en fonction de s. INR 

Ces indications qualitatives pourraient être précisées quantitative 
ment si l’on poussait plus loin les développements. Nous n’avons pas” 
voulu entreprendre cette étude dans le présent mémoire : elle est inti- 


| 
L 
C4 


mement liée à celle des aberrations du deuxième ordre. 1 

Il n’est pas dans notre intention de revenir sur les indications du 
chapitre premier qui permettent de se rendre compte des applications. 
de la théorie qui vient d’être développée. Nous voudrions seulement, en. 
concluant cette étude, indiquer les directions générales dans lesquelles. 
elle mériterait probablement d’être prolongée. R. 
. La première consiste naturellement à pousser au deuxième ordre les. 
formules d’approximation de façon à calculer les abertations et à pré- 
ciser comme on l'a indiqué en X, les conditions de validité de l’approxi- 
mation de Gauss. On obtiendrait ainsi des conditions supplémentaires 


Pr. 


, ps. Fe 4 . . Der 
_ d’un ordre supérieur, à imposer aux champs pour obtenir la focalisation 


la plus favorable ainsi que le minimum de dispersion des temps de 
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ransit si besoin est. Le calcul des aberrations a déjà été effectué notam- 
nent par P. A. Sturrock. 

à La deuxrème, qui reste théorique, consisterait à introduire systéma- 
iquement dans les formules générales les termes variables avec le 
lemps — quitte éventuellement à supposer qu'il se superpose des champs 
variables très petits au champ statique, et à introduire un développe- 
ment limité. On obtiendrait ainsi la possibilité d'étudier les interactions 
du pinceau avec des champs variables, essentielle, au même titre que 
celle du guidage du pinceau statique, aux applications aux tubes hyper- 
fréquences et aux accélérateurs de particules. 

- La troisième enfin est constituée de tous les cas particuliers d’appli- 
cation. Chacun d’eux, nous l’avons dit, est un problème dont la théorie 
générale ne fait que fournir les éléments de l'étude. 
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CoxcLusion. 


INTRODUCTION 


Le calcul des fonctions d'ondes représentant les états nucléaires n’est 
pas actuellement possible. D’abord, parce que l’on ne connaît pas encore 
la nature de l'interaction des nucléons à l’intérieur du noyau et ensuite 
parce que, même si cette interaction pouvait être décrite exactement, 
il serait matériellement impossible de calculer ces fonctions d’ondes 
pour un noyau quelconque. Ce fait nécessite done l'emploi de modà 
nucléaires, choisis, évidemment, à partir d’hypothèses sur les force 
nucléaires, Ces modèles permettent de prévoir certaines caractéristiq 
des niveaux nucléaires. Il est donc d’un très grand intérêt de déterminer 
expérimentalement le plus grand nombre possible de ces caractéris 
üques, afin de pouvoir juger de la validité des modèles et, par sui 


_ M existe de nombreuses méthodes de détermination des spins d 
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ütilisons est celle qui consiste à déterminer l’ordre de multipolarité des! 
transitions par corrélation angulaire des paires de conversion interne 
qui sont émises en compétition avec les rayonnements gamma de 
désexcitation. Cette méthode a l'avantage d’être directe, aucun autre 
élément que la transition étudiée n’intervenant dans le phénomène, 
‘Comme c’est le cas, par exemple, pour les corrélations angulaires 
gamma-gamma, gamma-particules lourdes, gamma-électrons. Une telle 
méthode demande, cependant, une technique expérimentale très 
poussée, les paires de conversion interne étant relativement peu intenses 
et les électrons très facilement diffusés. Elle est, en sorte, l’équivalent 
pour les noyaux légers et les grandes énergies, de la détermination du 
Coefficient de conversion interne pour les noyaux lourds et les faibles 
énergies. 

Les premières corrélations angulaires de paires de conversion interne 
ont été publiées en 1954 par Devons et Goldring (13), par Harries (28) 
et par Gorodetzky, Armbruster et Chevallier (23). Devons et Goldring 
avaient utilisé un système de détection formé par des compteurs Geiger- 
Müller et Harries avait effectué ses mesures avec une chambre de Wil- 
“son, Par contre, Gorodetzky, Armbruster et Chevallier avaient utilisé 
lun spectromètre bêta à scintillation ce qui permettait, ainsi, de sélec- 
“tionner une transition donnée (Thèse Armbruster (3)). Nous avons, dans 
“ce travail, perfectionné cette dernière technique en améliorant, d’une 
- part, le pouvoir de résolution du spectromètre et, d'autre part, en éten- 
“ant le domaine des transitions étudiées aux transitions inséparables 
+ par le spectromètre et aux réactions induites par deutons qui donnent, 
en général, un fond très important de neutrons. 

* Nous nous sommes intéressé, dans ce travail, à certains noyaux de 


* Ja couche p (4 < A < 16) pour lesquels la théorie du couplage inter- 
médiaire a été développée par Inglis (31), ainsi qu'au noyau #Ca dans 
- lequel se trouve une transition monopolaire électrique E,, celle-c1 étant 
» d’un très grand intérêt théorique, la matrice nucléaire qui intervient 


+ dans la probabilité de transition étant très sensible aux fonctions d'ondes 


. du noyau. ; 


6: C’est ainsi qu'ont été étudiées les transitions : 

Re 2 3,37 MeV du !Beé ; 

D 3,58 MeV et 2,86 MeV (3,58 MeV-0,72 MeV) du PMBE 
D 6,09 MeV du EC ; 

D; 60 MeV, 5,10 MeV et 4,91 MeV de EN; 

= 5,35 MeV du “Ca. 


nn - 


{ 
; 


Dans un premier chapitre, nous décrivons sommairement les modèles 
utilisés pour les noyaux qui nous intéressent, c'est-à-dire pour les noyaux 
_ de la couche p, ce qui nous amènera à étudier la théorie du couplage. 
intermédiaire et, pour les noyaux doublement magiques, comme le “Ca: 
_ Dans un deuxième chapitre, nous analysons rapidement, d’une façon 
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théorique, la formation de paires internes pour les noyaux, en insistant 
particulièrement sur le calcul des éléments de matrice de transition. 

Dans un troisième chapitre, on trouvera la description de toutes les 
techniques expérimentales que nous avons mises au point pour mesurer] 
les corrélations angulaires des paires de conversion interne en insistant 
sur tous les cas qui peuvent se présenter. 

Dans un quatrième chapitre, nous analysons les expériences portant 
sur les transitions énumérées plus haut. 

Enfin, dans un dernier chapitre, nous interprétons finalement les résul- 
tats expérimentaux au moyen des théories développées au chapitre I. 


Ce travail a été réalisé sous la direction de M. S. Gorodetzky et en 
collaboration avec MM. R. Armbruster et G. Sutter. Toutes les expé- 
riences décrites ici ont été effectuées à l’aide de l’accélérateur Cockcroft- 
Walton de 1,5 MeV de l’Institut de Recherches Nucléaires de Strasbourg « 
à l’exception de l'expérience portant sur le niveau 3,35 MeV du #Ca 
qui a été réalisée au C. E. N. (Saclay) avec l'accélérateur Van de Graaff » 


de 5 MeV. 


CHAPITRE PREMIER 


Modèle de particules individuelles 
avec couplage intermédiaire. 
Noyaux doublement magiques. 


À. — Généralités. — L'étude de l'interaction des nucléons à l’in- 
térieur du noyau comprend deux stades. Le premier consiste à choisir, « 
parmi des interactions phénoménologiques particulièrement simples, * 
celle qui donne le meilleur accord avec les résultats expérimentaux. * 
Le second stade tend à la compréhension de l'interaction ainsi choisie * 
au moyen d’une théorie des mésons. La spectroscopie nucléaire a évi- | 
demment pour but de juger de la validité des interactions phénoméno- Ë 
logiques choisies. Notre travail portant sur des noyaux de la cou- : 


che P (4 < À < 16) nous nous intéresserons uniquement aux divers 
. modèles des couches. | 


B. — Modèles à particules indépendantes. — Dans ces modè- : 
les, le mouvement d’un nucléon est déterminé par un potentiel statique 
celui-ci représentant l’action de tous les nucléons du noyau. Le mouve- Ë 
ment interne du noyau peut donc être considéré comme la superposition | 
de tous les mouvements des nucléons individuels considérés comme indé- 
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pendants dans cette approximation. Chaque nucléon peut alors être 
Caractérisé par des nombres quantiques qui déterminent un niveau 
d'énergie pour un nucléon individuel. Ces niveaux sont remplis suecessi- 
Yément par les nucléons du noyau en tenant compte évidemment du 
principe d'exclusion de Pauli, les nucléons étant des fermions. Si deux 
iveaux successifs sont énergétiquement très séparés, nous considérons 
la couche comme fermée si le niveau le plus bas est rempli, par analogie 
à ce qui se passe pour les atomes des gaz rares. Ce modèle de noyaux est, 
en effet, l'équivalent du modèle en couches pour les atomes. Il se jus- 
tüifie, cependant moins facilement, car un cœur central d'attraction 
n'existe pas réellement dans le noyau et, d'autre part, la moyenne de 
l'action de tous les autres nucléons ne peut pas être déterminée, comme 
dans l’atome, par la méthode du champ « self-consistant » de Hartree, 
Vinteraction entre nucléons n'étant pas connue comme l'est l'interaction 
coulombienne des électrons. 
Dans un tel modèle, les niveaux sont dégénérés, l'énergie ne dépen- 
bdant que des nombres quantiques n et L. L'ordre des niveaux les plus 
bas est pratiquement indépendant du potentiel central choisi, mais non 
leur distance. Le potentiel utilisé est, en vénéral, soit celui d’un oscilla- 
teur harmonique isotropique, soit celui d’un puits carré à murs infinis. 
Le potentiel réel est, sans doute, un intermédiaire entre ces deux formes 
extrêmes. 
Utilisant l’approximation du potentiel central, on arrive uniquement 
à rendre compte des trois premiers nombres magiques, 2, 8, 20. Ceci 
montre que l’approximation choisie est trop grossière. L’ensemble des 
nombres magiques 2, 8, 20 (28), 50, 82, 126 est obtenu en introduisant 


» une interaction spin-orbite, ce qui ajoute à l’hamiltonien du système, 


un terme de la forme : 
— — 
(È = Val. s. 
i 


Ceci a pour effet de lever une dégénérence. En effet, les niveaux (n, l) 
Seront séparés en deux nouveaux nIveaux correspondant aux deux 


: 


—# — S 
orientations possibles des vecteurs l'et s. Les niveaux seront alors carac- 


A = . : I : 
= jérisés par trois nombres quantiques 7, Het he La distance de 


” Jeux niveaux ainsi séparés par l'interaction spin-orbite sera propor: : 


tionnelle à (2/ + 1),ce qui signifie que cette distance augmentera avec l. 


: 


. : . . , I 
Le signe choisi pour cette erattion est tel que’ le niveau j = 1 08t 


plus bas que le niveau j — PS. Cette hypothèse de couplage spin- . 


orbite a été confirmée, par exemple, par les expériences de scattering 


Ride proton ou neutron sur des noyaux hautement symétriques connus : 


ie, 2C et 10. Ces expériences ont, en effet, montré que les énergies 


y 
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1 
æ de résonance pour le scattering d'ondes incidentes p,} et p,3 étatents, 


4 différentes de plusieurs mégaélectron-volts. D'autre part, l'opérateur L 
j commutant avec le terme spin-orbite de l’hamiltonien, / reste un bons 
+ nombre quantique, bien que l'énergie des niveaux soit déterminée par 7#} 
Cette conséquence du couplage spin-orbite est confirmée par les expé-s 
riences de stripping aux basses énergies (la distribution angulaire d'une” | 
réaction de stripping étant caractérisée par le moment orbital ! dus, 
nucléon capturé, dans son état final). 
Le modèle de Mayer-Jensen (37) (29) utilise de telles hypothèses.# 
En effet, l'interaction des nucléons dans le noyau est résumée par uns 
- potentiel central statique à symétrie sphérique, une forte total 


spin-orbite séparant les niveaux 7 — L + ee Dans ce modèle, les règles À 


de couplage suivantes sont utilisées : | 
_—— des neutrons (ou des protons) en nombre pair se couplent toujours 
pour donner un spin résultant nul. Le Spin du niveau fondamental 
= d’un noyau pair-pair est donc nul, celui d’un noyau pair-impair étant 
. donné par le proton (ou le neutron) céhbataire ; | 
— le spin d’un noyau impair-impair est donné par les règles de cou- 


“CR plage de Nordheim (38). 


à 2 f 


ÿé « L'énergie de paire » a, d’autre part, pour effet de favoriser le cou- 
_ plage de nucléons de spins élevés, ce qui explique que les spins des 
_  miveaux fondamentaux ne sont pas, en général, élevés. à 
Un tel modèle s'applique surtout bien aux éléments moyens et lourds, 
* toutefois il ne rend pas compte de toutes les propriétés des niveaux. 
‘410 É fondamentaux. Notamment, les moments magnétiques de ces niveaux. 
7, ont des valeurs qui se placent très rarement sur les droites de Schmidt. 
à 16 
_ C. — Modèle des particules individuelles. — L’insuffisance 
du modèle strict de Mayer-Jensen a conduit à considérer que les nucléons. 
d’une même couche ne se couplaient pas forcément par paires de spins 
résultants nuls, mais qu’il existait différents modes de couplage de ces 
_ nucléons. Ceci revient à considérer des forces centrales à deux corps. 
. entre les nucléons de la couche extérieure en plus du terme de couplage 
spin-orbite, ces deux interactions étant considérées comme une.pertur- 
bation. Si le couplage spin-orbite est fort au regard des forces centrales 
à deux corps, on se trouve dans le cas du couplage j-j et inversement, 
on se trouve dans le cas du couplage LS de Russels Saunders. Le modèle 
‘du couplage j-7 a donné de très bons résultats dans le domaine des 


noyaux moyens et lourds, particulièrement pour les moments magné-. 
“tiques. 


Dr De Noyaux de la couche p. Couplage intermédiaire. —. 
Le Les calculs basés sur le couplage 7-7 ne donnent pas d’aussi bons résul= 
'tats pour les noyaux de la couche p que pour les noyaux moyens et . 
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lourds, les approximations utilisées étant moins valables. Ceci signifie, 
en effet, que les forces centrales à deux corps ne sont pas négligeables 
devant les forces spin-orbite ou bien que le champ central agissant sur 
les nucléons n’est pas de symétrie sphérique (ou encore les deux à la 
fois). 

… D'autre part, des calculs basés sur le couplage L-S ne donnent pas 
de meilleurs résultats. Ainsi, Inglis (31), puis Lane (33) ont été amenés 
à envisager que la réalité se trouvait entre les deux couplages extrêmes, 
c’est-à-dire que les termes forces centrales et spin-orbite étaient du 
même ordre. Inglis pense même que les véritables fonctions d’onde sont 
fun compromis entre les trois extrêmes : couplage 7-7, couplage L-S 
et modèle alpha. 

Les premiers calculs basés sur le couplage intermédiaire ont été effec-. 
‘tués par Inglis pour les noyaux de la couche p, en utilisant un potentiel 
d'oscillateur harmonique. Dans ce cas, il peut décrire l'interaction cen- 
_trale à deux corps au moyen des intégrales directe L et d'échange K. 


1 


| ï # fyrietra)Viralp(rillre)déides 
Ë 3 bee fhtrdetra) Virre)etra)btre)dr des 2 #10 


F, - . . … . . # 
» V(r52) décrivant le potentiel d'interaction des particules I et 2. Le pro 
blème contient trois paramètres L, K et a; ce dernier décrit l'intensité 
de la force spin-orbite. En choisissant K comme unité d'énergie, la 
L S 
(4 


33 : k L L 
suite des niveaux dépend de deux rapports et D: Le rapport: ne 


dépend que du rapport du rayon nucléaire à la portée des forces d'inter- fe 
action. Il varie de 3 à l'infini quand la portée des forces varie de O à 
 J'infini. Inglis choisit la valeur L 6 pour ses calculs. Le spectre des. 


K 
onction de ce rapport, En 
ait surtout sur les niveaux 


de haute énergie, il a lui-même choisi: & — 6,8. 
Le rapport ©, appelé paramètre d 
ee œ , 5" . » * 
le rapport des forces spin-orbite et centrale. S'il est voisin de zéro, 
L ; ‘ * > 
nous sommes dans le cas du couplage L-S et, par contre, S ilest grand, 
nous sommes dans le cas du couplage j-j. Inglis trace le spectre des : 


e couplage intermédiaire, mesure 


K . a Ar ns L 
- niveaux d'énergie en fonction de ce rapport & et choisit la valeur de : 
Fe es spectres expérimentaux. Nour 


rapport pour avoir le meilleur accord avec | | 
_ Le seul cas que Inglis ait pu calculer exactement est celui des ? *” 
6 et 14, c’est-à-dire de deux particules p32 et de deux 

| . Dans les autres cas, il est obligé de procéder 


t de la façon suivante : 


_ masses À — 
; «trous » pin (voir fig. 1) 
par interpolation en opéran 
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__ on calcule les spectres dans les cas extrêmes des couplages 7-j| 
et L-S ; US « . A 4 | 
— on applique ensuite une variation infiniment petite du parametres 


. Pine a . 3, . 
de couplage intermédiaire := pour chaque niveau d’énergie et pour les 


deux extrêmes j-j et L-S. On obtient ainsi sur le graphique des niveaux 


. [A . r. 5 
en fonction de £) des points et leurs tangentes ; 


— on joint, par des courbes continues, les points correspondant à un 
même niveau. 


Figure 1 A 
COUSLAGE INTERMEDIAIRE POUR LES NOYAUX 


Kurath a pu faire le calcul exact, pour tous les noyaux de la couche p, : 
grâce à des calculateurs électroniques. Une compilation de ses résultats 
est donnée par Elliott et Lane (17). 


E.— Noyaux doublement magiques. — Dans son étude systé-. 
matique des niveaux excités des noyaux pairs-pairs, Scharff-Goldha- 
ber (46) a montré que le premier niveau excité de ces noyaux a, en 
général, un spin J — 2+, Ceci s’explique très bien au moyen du modèle 
à couplage spin-orbite fort où l’état le plus bas est causé par l'excitation 
d’une paire de nucléons. Ce modèle peut également expliquer les excep- 
tions à cette règle : J — 2+ pour le premier niveau excité. Par exemple, 
0 étant un noyau doublement magique (les couches Pi sont entiè- 
rement remplies), le niveau le plus bas correspond au passage d’une! 
paire de nucléons de la couche Pia à la couche d,, avec un spin résul- 
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tant J— ot. Par contre, le 2#Ph (82-126), autre noyau doublement 
magique, échappe à cette dernière règle, pour les noyaux doublement 
magiques. Îl a, en effet, un spin J = 3 (16) dans son premier niveau 
excité. Il est donc intéressant d'étudier le spin du premier niveau 
excité du Ca (20-20) afin de juger de la validité de cette règle (J = 0*) 
pour les noyaux doublement magiques. 

IL est à remarquer qu'une explication du niveau 6,05 MeV, J = 0* 
de 160 basée sur le modèle alpha a été donnée par Dennison (12). Nous 
discuterons plus longuement ces différentes interprétations au cha- 


pitre V. 


CHAPITRE Il 


| Étude théorique de la formation des paires internes. 


» À. — Généralités. — Le coefficient de conversion interne devient 
petit pour les nombres atomiques (Z) bas et pour les hautes énergies de 
transitions. Cependant, un autre processus, qui peut aussi donner des 
renseignements sur les transitions électromagnétiques, prend alors de 
l'importance. Il s’agit de l'émission de paires négaton-positon qui peut 

“avoir lieu à partir de 1,02 MeV. Ce processus ne dépendant pas des 

» couches électriques comme la conversion interne, sera pour ainsi dire 
indépendant du nombre atomique Z. Le coefficient de formation de 
paires internes augmentera, d'autre part, avec l'énergie de transition. 

“On voit done que ce processus aura surtout de l'importance pour les 

- noyaux légers où la conversion interne est inexistante. Ceci montre, 

- en outre, que l’approximation de Born : 


27Le? 


& I 


ho 


. pourra être vénéralement utilisée dans les calculs théoriques. Ces der- 
. niers, effectués par Rose (43) et Horton (30), montrent que le coeflicient 
* de formation de paires internes (nombre de paires émises pour une 
* radiation électromagnétique émise), ainsi que la corrélation angulaire 

négatonpositon des paires,sont très sensibles aux ordres-de multipolarité 
» des transitions. Ce fait conduit à une bonne méthode d'investigation 
. de ces ordres. L'approximation de Born n’est pas valable pour les 
» petites énergies (k < 3), l'approximation de Schrüdinger (hypothèse 
É supplémentaire ple 1 pour les 2 électrons) est alors utilisée. Nous 
… considérons, pour notre part, des énergies toujours supérieures à k = 3 
(unité moc?). 3 

Un cas particulier de formation de paires internes, qui est d’un très 


EN TE NT TRE ES 
#” LA , 
? TES Mes 
Res \ % AUTRE AR 
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y grand intérêt, est présenté par les transitions J = 6 —> J — 0. L’émiss, 


sion de rayonnement gamma est alors interdite. S'il n’y a pas change 
ment de parité, le processus de désexcitation résidera dans l’émission: 
des paires internes, dans la région des noyaux légers, bien entendu: 
| Oppenheimer (39) a calculé la distibunné angulaire et celle de énergie |: 
de ces paires pour les transitions monopolaires électriques : 


nd 


Ç 


EglJ = 06, — J = 0, non). 


!  B. — Potentiels d’interaction. — Le processus de formation 
de paires internes est le passage d’un négaton d’un état d'énergie: 
négative de la mer de Dirac à un état d’ énergie positive donnant lieu, 
par conséquent, à la création d’un négaton d' énergie positive et d’un 
positon d'énergie positive (le positon étant constitué par l’état d’ énergie. 

négative aisé vide par le départ du négaton). Ce passage s’effectue 
_ par action du potentiel électromagnétique créé par le noyau sur le 
_ négaton d'énergie négative. L'élément de matrice de transition R. 
 s’écrira donc: me. 


— x >> — 
R=1(p4, 58, | a'}{s +a.A) | p: S) 


à la constante de structure fine (les unités employées 1ci étant les unités 
F Œr 2 D U 
naturelles = m,=c—1);# et À sont les PtOnee scalaire et vec-. 


_teur du champ électromagnétique créé par le noyau, a représente les 
_ matrices de Dirac. il 


_ Les solutions des équations de propagation des potentiels Vi et À 
| peuvent toujours s’écrire : 


PS ; 
a e—ik. rat CREUS \ 
Pret pire 


0 


x Lr—r 
>> 
/ —— e—ikK |r—r| >—> 
Ar) — Ru i(r)dr" 
“ r—7r 


où. 9 et} sont les densités de charge et de courant à l’intérieur du noy 
et où K est l’énergie de la transition, c'est-à- sue Kè= Es: ES 


F 


niéndance en temps de V et À est SL NME À étant des élément de 


atrice pris us de états & et f du noyau. F r désigne le point où 


© 


réée la paire et F ‘un point interne au noyau. ; se 
ii contribution majeure à PRIRREN de matrice (1) vient des val 


retr pour lesquelles K | Tr | 1 puisque les contributions € de 
: + 
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grandes valeurs de K [Tr — 7 | se détruisent par fluctuations de 
l’exponentielle. Le parcours d'intégration de r sera donc pris de O 
x ’ € 
àar + &° 

Or, si la longueur d’onde de la radiation est beaucoup plus grande 
que le rayon nucléaire r’, (ce qui est le cas pour les transitions habi- 
tuelles) nous avons Kr', € 1. Le parcours d'intégration peut alors être 
décomposé en deux parties : 

— oùr’, c’est-à-dire à l’intérieur du noyau ; 

AMC PE = c’est-à-dire à l'extérieur du noyau. 

Le rapport de ces deux parcours est Kr°, 1. On voit que la contri- 
bution majeure à l'élément de matrice (1) vient de l'extérieur du 
noyau, ce qui signifie que l’on peut considérer les paires comme créées 
à l'extérieur du noyau, celui-ci pouvant être regardé comme ponctuel. 
Ceci permet de dire que le champ électromagnétique créé par le noyau 
est dans un espace vide. Ce champ, d'autre part, tend vers zéro à Jinfini 
ét emporte un moment angulaire égal à celui cédé par le noyau dans 
la transition 1 — f. 

Ces considérations permettent alors de déterminer le champ comme 
un mélange d’un nombre fini de termes. Ces termes sont les champs 
multipolaires purs. Autrement dit, les solutions (2) peuvent être déve- 
loppées en série infinie : 


n co 


AS À, V=SV | 


1=0 1=90 


_ (potentiels multipolaires, voir thèse Goldring (21). Pour chaque !, le 

ERA . . 

Lterme en { dé V et le terme en (/— 1) de À satisfont ensemble la condi- 

tion de Lorentz, ce qui indique que chaque terme de ces développements 
LE 

}a une signification physique. En effet, V,et À, , pour > I représen- 

- teront un mélange d’un champ 2 polaire électrique et d’un champ 2 
ire magnétique. 

polair gnétiq Me à | 
- ans chaque terme du développement de A et V intervient une 
-natrice nucléaire qui représente le moment multipolaire du noyau. Le 


. nombre de paires émises par unité de temps dépend donc de termes 
À hucléaires que l’on ne peut évaluer exactement. Mais, ces moments 


multipolaires du noyau intervenant aussi dans le taux d’émission de. 


radiations gamma multipolaires le nombre de paires émises sera nor- 


malisé au nombre de quanta émis par seconde. Les potentiels ainsi nor- 
FE , . f PATES, g Le AUS RENE 
malisés au nombre de quanta émis par seconde (posé égal à =) s éeri 


a 


vent, suivant Rose : 
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— pour un champ 2’ électrique : | | 
1/2 A 2 
_ ; ln 
Re (a) seat [rv + Er 


> l 172 m 
if) ete 


— pour un champ 2 magnétique : 


Re . DE 112 
AP ré) elkrr X ri 
ve = 


Ces équations ne sont valables que pour / > 1, elle ne s’applique pas 
au cas d’une transition J = 0 — J — 0 sans changement de parité (E,)« 
En effet, tous les termes sont interdits sauf V,, mais, même ce terme. 
permis donne une contribution nulle à l’élément de matrice nucléaires 
correspondant. Ce fait signifie tout simplement qu'aucune radiation 
gamma ne peut être émise dans une telle transition. Ceci revient aussi 
à dire que les paires monopolaires ne peuvent être formées à l'extérieur 
du noyau comme le sont pour ainsi dire toutes les paires d’un ordre: 
de multipolarité plus élevé. . 

Des paires peuvent, cependant, être émises dans ces transitions Es 
mais, à l’intérieur du noyau, où il existe un champ variant avec le“ 
temps dont on peut déduire les caractéristiques de considérations très 
simples, En effet, un noyau dans un état J = © a une configuration» 
sphérique ce qui indique que, dans la transition E,, ce noyau passes 
d’une configuration sphérique à une nouvelle configuration sphérique.s 
Les courants de charges à l’intérieur du noyau seront donc radiaux et, 


ve 


ainsi, le vecteur À sera parallèle au vecteur ps Le champ sera done” 


un champ purement électrique, dirigé suivant r T'et il ne variera en fonce-* 
HE du temps qu’à l’intérieur du noyau. $ 


+ Ë 
Rot.À étant nul et, d'autre part, pouvant choisir une jauge où à 


div À — 0, il s’en suit que ce champ peut être décrit par les potentiels : 


— 
V= Vi)  A=o. 


| 
è 
| 
C. — Probabilités de transition. — 1° PREMIER ORDRE à 
PROXIMATION. — Nous nous placerons dans l’espace des moments. 
L'élément de matrice de transition (1) peut s’écrire : A 
: 

«1 

: 


R = © (u(p_)Mu(— p;) 


où M = — ea avec a — D'atyus al désignant les quatre composantes 
ms 
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de la transformée de Fourier du potentiel extérieur créant la paire et yy 
les matrices y habituelles définies à partir des matrices de Dirac. Nous 
considérons uniquement le cas des transitions monopolaires pour les- 
quelles le potentiel est, comme nous l’avons vu, purement scalaire : 
= 4 = 43 = 0. 5 
La probabilité de transition sera : 


Pa 2. Lu(p-Mu(— p+)) Pie Gosse pris 204 + E_—K) 
spin 

où Re Ep 

E (27x)° 

» La sommation sur les spins s'effectue au moyen des opérateurs de 


projection : 


représente la densité des états dans l’espace des moments. de 


1 — m p— + m 
A, =" et A — 1 
2m 2m 
À, élimine les états d’énergie négative tandis que 
A_ élimine les états d'énergie positive. 
= La probabilité de transition s'écrit alors : 


DT: [M + m1] Le mA m dpz m dp— 2nEs + É-K) 


m Es (27)8E=" (27) 


où M’ est obtenu à partir de M en renversant l’ordre des matrices Y 
et en prenant le complexe conjugué des coefficients. Il reste alors à cal- 
culer la trace avec M — — tea et sachant que : ji 


Tr a = Tr abc = ... —0; 
mt 
Tr ab = 4a.b = 4 (ab, — a.b); 
Tr abcd — 4(a.bc.d — a.cb.d + a.db..c), 
“où a désigne le quadrivecteur à (&, 4, Ga; A3) ; 
ja métrique utilisée étant (1, — 1, — 1, — he ÿ. 
» Nous avons donc : 


2 
? — —m I ec) RE 
Trf[a? a [= Tr Papi} Trai= >s(B4B-TP+P- m)- 
Se rappelant alors que la densité des états par unité d'énergie est : 
| m dp _ mpdQ 
E Cap /dE Marie 


. 


… 4Q étant l’angle solide pour p, 
_ d’une paire monopolaire par unité 


Mest 


e 


on voit que la probabilité d'émission 
d'énergie et par unité d'angle solide 


P = p,p_(E.E- + p+p- cos 0 — m?)dE,dQ,d0.. 


Le calcul des probabilités de transition pour des ordres quelconques de 
- multipolarité s’effectue de la même façon que dans le cas d’une transi- 
tion E, mais la matrice M sera beaucoup plus compliquée. 


È 
Fe 


rl". Ü c 
SE emma 


Ds TEE M 
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20 CoRREGTIONS RADIATIVES. — Dalitz (10) a considéré, pour le cas 
de la transition monopolaire 6,03 MeV de 160, l'influence que pouvaient | 
avoir les corrections radiatives impliquées par l’électrodynamiqué 
quantique actuelle. Ceci a, en effet, un grand intérêt pour vérifier la 
validité de cette théorie dans le domaine des grands transferts dé 
moment. 

On a vu que les paires monopolaires étaient créées à l’intérieur du 
noyau d’où en résultait une corrélation angulaire très simple (droit 
en cos 0), seuls des électrons de faible moment angulaire intervenant: 
L'effet des corrections radiatives et de la polarisation du vide est d’étens 
dre le domaine de création des paires, faisant ainsi intervenir des élec- 
trons de plus haut moment angulaire. Ce fait complique par suite la 
corrélation. Daktz a effectué ce calcul en tenant compte également de 
l'effet de « Bremsstrahlung interne ». Le calcul de la probabilité de 
transition est analogue à celui qui ne fait intervenir aucune correction, 
mais alors la matrice M — — zea est remplacée par : 


2 


M — —e [a _ = (a Aue + aWo) | 


où W, représente la contribution finie de la polarisation de vide et AA 
la contribution associée au « vertex graph ». Les expressions de W 
et À, ont été calculées par Feynman (19). 

Ces calculs montrent que la probabilité totale de transition est décrue 
de seulement 0,7 p. 100, la probabilité différentielle étant plus sensible- 
ment changée aux angles extrêmes 00 et 1800. En effet, le nombre des 
paires émises avee un angle 0 < 109 est augmenté de 2,3 p. 100 alors! 
que parmi le nombre de paires émises à 1800, il y en a 5 p. 100 qui sont: 


accompagnées par un photon d’énergie moyenne ES 


Nous avons entrepris de mesurer ces derniers effets et espérons mener 
à bien ces expériences. 


D. — Formules des corrélations angulaires. — Les formu- 


les de probabilités de formation de paires par quantum calculées par 
Rose sont : | 


19 pour une transition 2! électrique : 


2œ  p+p— (g/K)#=1 


Y{(B) LS r(l+1) q (Re — gr À (21 + 1) (ww + I PE cos 6) | 
+ KR? — 2)(WiW_1+ pyp_ cos 8) | 


+ : (— 1)p;p_[3/q%{p- + p4 cos 6)(p} + p_ cos 6) — cos 6] ‘ 


2° pour une transition 2, magnétique : 


ler RD 0 MSP 


Yi ) 7. -q ‘ (K?—9°)? [1 NES RE (PET P= cos 0)(p++p- cos o)| 
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> —+ > 

Ù = P, + P-: 
W, — énergie totale du positon 
W_ — énergie totale du négaton. 

Dans le cas des transitions qui nous intéressent, seul le calcul de 
transition E4, E, et M, s’est avéré nécessaire, les courbes théoriques qui 
correspondent à des transitions d’ordre plus élevé se séparent très net- 
tement des précédentes. Aussi, avons-nous exprimé ces formules, dans 
les cas E,, FE, et M,, sous une forme facilitant les intégrations numé- 
riques sur l'énergie : 


V2 K? . 2 Et 
PAPE à 26 e I + 


V2 K? I 2 8 Vz2— K° 16 
Ys,(0) TS K—0) = AT K2 3K: Case o?)| RÉEL (3 sr =. 


Vz2— K°? x 2z \z2— K? 
Ya (0) FA K(z—0) Èe= TI 5 K°? 


D — 


x 


où Na K2.cos 6 = w 


z MW LT 


- Les courbes théoriques calculées à partir de ces formules ne peuvent 
directement être comparées aux points expérimentaux. Il faut, au 
préalable, les calculer compte tenu des corrections géométriques intro- 
duites par la non-ponctualité des cristaux de détection. Pour cela, les 
formes théoriques des différents ordres de multipolarité sont déve- 
loppées en série de Taylor en cos y autour d’une valeur cos 0 déterminée. 
On opère ainsi pour être ramené à un développement en polynôme de 
Legendre et pouvoir alors se servir des résultats de Rose (44) sur les 
atténuations géométriques. Cependant, il est très difficile de trouver ce 
développement en cos y pour des angles petits (< 45°), un trop grand 
nombre de termes intervenant. Aussi, dans ce cas, nous employons 


‘une méthode graphique. Les atténuations ainsi calculées ne dépassent 


jamais I à 2 p. 100, pour la géométrie utilisée dans nos expériences. 


mesurer les corrélations angulaire 


en évidence l'émission 


CHAPITRE Ill 


Techniques expérimentales. 


__ La technique expérimentale choisie pour 


A. — Généralités. le cl 
s de paires de conversion interne doit 


obéir à certains critères. 
_— Le dispositif doit contenir un système de coïncidences pour mettre 
Q 1 L - 7, E 
d’une paire d'électrons négaton-positon. L’émis- 


+ :| 
nn | 
4 

* 
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sion d’une paire d’électrons étant en général un événement rare (l'émis+ | 
sion de rayonnement gamma étant bien plus probable), le circuit à 

coïncidences doit avoir le temps de résolution le plus court possiblé 

pour éliminer le plus possible les coïncidences fortuites. 


__ Le faible taux de paires émises exige, d’autre part, des angless| 
solides pas trop petits, de l’ordre de 5.10° X 4x. 


— Le dispositif doit, de plus, comprendre une mesure de l'énergie 
de la paire détectée, le cas où une seule transition rentrerait en ligne de 
compte étant très rare. La technique doit donc permettre de sélectionner 
les paires suivant leurs énergies. | 


Ces considérations impliquent l’utilisation d’un spectromètre bêtas 
à scintillation, l'emploi de spectromètres magnétiques étant défavorisés 
du fait de leur faible transmission. Ces derniers peuvent cependant être 
très utiles dans les cas où il est nécessaire d’avoir de très bonnes résc- 
lutions. Nous avons ainsi réalisé un spectromètre à scintillation dont les 
caractéristiques doivent rendre possible la mesure des corrélations, 
angulaires des paires de conversion interne. 


B. — Spectromètre bêta à scintillation. — 1° Le crisrar. — 
Le choix du cristal est guidé*par son temps de résolution, sa luminosité, 
sa transparence à sa propre luminescence et sa tendance à donner heu 
au ( backscattering » (diffusion en arrière). Le cristal doit bien entendus 
être proportionnel. Ces considérations nous ont amenés à utiliser un” 
scintillateur plastique construit par la firme « Nuclear Enterprises » 
sous la dénomination NE 102. Ce cristal a un temps de résolutions 
de 4.107? sec, ce qui est très suffisant. Son rendement lumineux est” 
donné comme devant être de 50 p. 100 de celui du cristal d’anthracène.« 
(Nous avons, pour notre part, mesuré 45 p. 100 en utilisant la raie de” 
conversion interne de 624 keV du 17Cs). Ce scintillateur plastique est," 
d'autre part, très transparent. Ceci est un avantage sur l’anthracène 
qui s’altère très facilement avec le temps et devient ainsi moins trans- 
parent. En outre, les constituants du NE 102 étant des éléments légers, - 
sa tendance au « backscattering » est très faible, ce qui est un très net. 
avantage, sur un cristal d’iodure de sodium, par exemple. | 

Ce scintillateur plastique peut être très facilement taillé. Étant. 
d'autre part assez faiblement polymérisé, il se dissout très facilement. 
dans les solvants organiques, par exemple, dans le chloroforme. Ceci 
a le très net avantage de pouvoir ainsi sceller le scintillateur sur un. 
conduit de lumière constitué par la même substance que le scintillateur. 
mais non lumineuse. Toute discontinuité d’indice lumineux est ainsi. 
éliminée jusqu’à la photocathode du photomultiplicateur. Le conduit 
de lumière est appliqué sur la photocathode par l'intermédiaire d'huile 
de silicone, le tout étant rendu solidaire au moyen d’un joint mécanique. 
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Nous avons, dans une étude préliminaire, étudié la réponse de ce 
scintillateur au point de vue proportionnalité et résolution. 

Ceci a été fait au moyen d’une déviation magnétique qui nous à 
permis d’avoir des faisceaux d'électrons monoénergétiques d'énergies 
allant jusqu'à 3 MeV. La figure 2 montre les résultats obtenus. Nous 


Figure 2 
COURBES DE RÉPONSE D'UN CRISTAL PLASTIQUE 


( NE. 102) AUX ÉLECTRONS 


Ampftude 


. a) LINÉARITÉ 


Compton Edge 
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C on Edge des gammas 
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Electrons de, conversion 
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2 
b) RÉSOLUTION D'ÉNERGIE 
8 (044 Mev) 


- avons, d'autre part, étudié les spectres « Compton », donnée pre 
rayonnements gamma de 4,43 MeV d’une source Fos de 2,62 a 
d’une source de ThC’, de 1,28 MeV et 511 keV du Na et de 661 ke 

du 2?7Cs. A l'étude de ces spectres, il est apparu que l'énergie max!num | 
des spectres Compton (« Compton Edge ») peut être prise ne. du 
sommet des spectres expérimentaux comme le montre la figure 3. 


Nous avons ainsi un moyen de calibrer le spectromètre sans utiliser de 
déviation magnétique par trop encombrante. 
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Figure 3 
PICS COMPTON DU SODIUM 22 
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Figure 4 
SCHEMA DU SPECTROMETRE A PAIRES INTERNES 
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20 Les cIRCUITS ÉLECTRONIQUES, — La figure 4 montre le schéma 
du . spectromètre. De chaque photomultiplicateur sortent trois 
canaux (fig. 5). Un canal rapide partant de l’anode du photomulti- 
plicateur et allant au cireuit à coïncidences rapides par l’intermédiaire 
d'amplificateurs à large bande (200 mégacyeles). Un canal de discrimi- 
nation partant de la dernière dynode et allant à un « Trigger » réalisé 
suivant le schéma de Moody (34), une coïncidence lente (27 — 1077 sec) 
étant ensuite faite entre les coïncidences rapides et les deux circuits de 
discrimination. Enfin, un canal proportionnel partant de la 6€ dynode 


Le 5 

SORTIES DES PHOTOMULTIPLICATEURS 

Ds 4 +105V 
PHOTOMULTIPLICATEUR © 
D, RCA 6342 


O1uF 


2000 
Sorties coincidences 
rapides 


Sorti Sortie 
Dome! le 1800 1800 discrimination 
Fig. 5. 


du photomultiplicateur permet d’avoir des impulsions déjà saturées 


+ 


un spectre de somme des énergies 


sur l’anode bien qu’encore linéaires sur la 6€ dynode. Ce canal propor- 
tionnel a la voie ouverte par les coÿncidences lentes au moyen d’une 
porte (2T — 10-$ sec). Les impulsions proportionnelles provenant des 
deux photomultiplicateurs sont ensuite additionnées (fig. 6) et envoyées 
sur un analyseur à 100 canaux R. I. D. L., ce qui permet d avoir ainsl 
des deux électrons des paires détec- 
tées (L'énergie mesurée sera toujours l'énergie de transition diminuée 
de 1,02 MeV, cette quantité correspondant à la masse du négaton et 
siton de la paire). 

D à ee rapides est du type Bell et Len (4). Son 
temps de résolution est de 27 — s.107° sec. Il est suivi duo amplifi- 
cateur (fig. 7) devant donher des impulsions calibrées d’une hauteur 
suffisante pour déclencher le circuit à coïncidences lentes. 


“ 6 Ah Amp A 
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Figure 6 
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Des échelles de 1 000 sont branchées dans les circuits de discrimi- 
nation, on compte ainsi les impulsions correspondant à des électrons | 
d'énergie supérieure à une énergie donnée. Ceci nous permet de tenir 
compte des variations en intensité du faisceau des particules bombar- 


\ 


dantes (protons, deutons, alpha). 


Figure 7 
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En effet, le nombre de coïncidences vraies est proportionnel à l'in- 
tensité du faisceau I et au carré de l’angle Q solide de détection : 


CM 
que l’on peut écrire : 
Co = NrQsu Se NuQr 


où N — nombre de coups comptés dans le cireuit correspondant au 
cristal fixe ou mobile ; 
Q — angle solide présenté par le cristal fixe ou mobile. 


C’est cette dernière formule que nous utilisons pour normaliser, car 
elle tient compte, à la fois, des variations du faisceau et de la variation 
de l'angle solide du cristal mobile qui peut provenir d’un défaut de 
centrage. Nous ne tenons pas compte de cette facon des fluctuations 
des « Trigger », ceux-ci étant très stables. 

> [autre part, ceci nous permet de calculer lé nombre de coïnecidences 
fortuites qui, dans le cas de notre dispositif à deux circuits à coïncidences 
est donné par la formule : 4 


Cr — 2TNrN M 


où 2x est le temps de résolution du circuit rapide (27 — $.107* sec) 
et N, et N, sont le nombre d’impulsions arrivant sur les canaux fixe 
et mobile du cireuit lent. Les coïncidences fortuites du circuit à coïnci- 
dences rapides sont détruites dans le cireuit à coïncidences lentes si 
elles correspondent à au moins une impulsion inférieure au seuil de 


déclenchement des « Trigger » du circuit de discrimination. 


C. — Spectromètre bêta à scintillation perfectionné. 
Nous avons, jusqu’à présent, donné les grandes lignes du spectromètre 
que nous avons utilisé pour la mesure des corrélations angulaires des 
_ paires de conversion interne. 

Ce spectromètre ne peut pourtant être employé dans tous les cas. En 
effet, il se peut que les coïncidences mesurées ne correspondent pas à 
une paire d'électrons mais, par exemple, à deux rayonnements gamma 
en cascade ou à une coïncidence neutron-gamma, Ce dernier cas inter- 
venant surtout dans les réactions induites par deutons. Ceci a surtout 
lieu lorsque l'énergie de la transition étudiée est grande car, dans ce 
cas, les cristaux de détection doivent être d’une épaisseur suffisante 
pour que les électrons perdent entièrement leurs énergies à l'intérieur ; 
_ des cristaux (les impulsions délivrées étant proportionnelles à l’énergie 
__ perdue dans les cristaux). Or, plus les cristaux sont épais, plus la probar 
| bilité de détection des neutrons et des rayonnements gamma $ élève 
_ et peut ainsi donner naissance à des coïncidentes non dues à des paires 
_ d'électrons. Ce fait pourra perturber la corrélation angulaire, bien 


carats 
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qu’une grande partie de ces coïncidences parasites soit éliminée par le“ 
spectre de somme. Dans certains cas, cependant, ces coïncidences para- 


sites ne sont pas nuisibles car elles correspondent, sur le spectre de 
somme, à des impulsions inférieures en hauteur au pic de paires de la 
transition étudiée. Nous verrons ceci en détail dans le cas de l'expérience 
portant sur les transitions de 5,69 MeV de HN et de 6,09 MeV du C. 


amplificateur 


Wide Band 
200 Mc x 


C. cristal 
PM. photomultiplicateur 
CF cathoce follower 


Spectromètre à 
paires internes 
de la figure 


Fig. 8. 


La plupart du temps, par contre, il faut trouver un artifice éliminant 
ces coïncidences parasites. Nous avons résolu cette question en adjoi- 
gnant à chaque cristal épais, un cristal mince télescopique. Ces cris- 
taux minces ont une épaisseur de 5/10 mm, sont rectangulaires 
I em X 2 cm et placés I em en avant des cristaux épais. Ils sont adap- 
tés à des conduits de lumière de forme conique, eux-mêmes reliés à 
deux nouveaux photomultiplicateurs (les cristaux épais ont, eux, une 
forme cylindrique). Les électrons perdent en traversant ces ct 
minces environ 130 keV. Ceci a été mesuré par le déplacement de la 
raie de conversion interne de 624 keV du L7Cs et de la raie de somme 
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de 6,05 MeV correspondant à la transition monopolaire de 160 obtenue 
par la réaction F(p, «)160. 

La probabilité de détection des rayonnements gamma et des neutrons 
dans ces cristaux minces est donc très faible. Une coïncidence rapide est 
faite entre les deux cristaux minces. Cette coïncidence, correspondant 
donc, pour ainsi dire, uniquement à des électrons, est chargée de déclen- 
cher une nouvelle porte située sur le canal menant à l’analyseur à 
100 canaux R. I. D. L. Le spectromètre bêta à scintillateur de la 
figure 4 est donc complété par la partie correspondant à la figure 8. 

Ainsi, l’adjonction de ces cristaux minces élimine les coïncidences 
gamma-gamma et gamma-neutrons et cela en déplaçant, seulement de 
260 keV, le pic de somme des paires de la transition étudiée. Nous avons 
donc de cette manière, à notre disposition, un dispositif expérimental 
ne détectant que des paires d'électrons. Ce nouveau spectromètre à été 
essayé avec l’aide de la raie monopolaire de 6,05 MeV de 160. Nous avons 
obtenu pour celle-ci une raie dont la résolution était de 12 p. 100. 


D. — Dispositifs mécaniques. — Afin de mesurer des corrélations 
de paires qui soient le moins possible perturbées par le scattering des 
électrons de paires dans le matériel voisin de la cible, il est obligatoire 
que celle-ci soit dans une chambre à vide. Il est, de même, intéressant 


que le dispositif de détection (cristaux, photomultiplicateurs, cathode: 


« follower ») soit lui-même dans cette chambre à vide. Ceci, afin d'évi- 
ter toute matière sur le parcours des électrons entre la cible et les cris- 
taux. Nous avons donc réalisé une grande chambre à vide ayant une 


forme de cloche (fig. 9). 


10 CHamBre À vine. — La cloche en aluminium (10 mm d’épaisseur) 
de 800 litres de volume est fermée par un grand plateau de 1 m de 
diamètre. Sur ce plateau et à l’intérieur de la chambre sont disposés 
les photomultiplicateurs dont on peut faire varier la position angulaire 
de l'extérieur, la corrélation peut donc s’effectuer très facilement. 

Le faisceau de particules bombardantes entre, après déviation magné- 
tique, au sommet de la cloche à travers un diaphragme. Le centrage 
de la chambre s’effectue au moyen de vis de réglage qui peuvent faire 
varier la position de la cloche autour d’un point fixe se trouvant au 
centre du diaphragme d’entrée. Le faisceau est repéré à l’aide d'un 
quartz sur lequel est disposé un réticule (ce quartz peut être placé de 
l'extérieur au centre du plateau). , 

La cible est placée sur deux fils très fins tendus entre deux tambours. 
Ces fils peuvent être déroulés de l'extérieur et ainsi la position de la 
cible peut être réglée comme on le désire. Cette disposition permet 
d'effectuer l’opération de centrage. I faut, en effet, à ce moment-là, 
mettre la cible en retrait. De plus, on peut ainsi mettre plusieurs cible 
destinées, par exemple, à calibrer le spectromètre ou à évaluer le bruit 
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de fond provenant du support de cible, etc. Le plan de la cible est 4 
que le faisceau la frappe à 459 et que les électrons détectés dans lesy 
cristaux en sortent aussi à 45°. Le courant cible est mesuré au moyen 
d’une cage de Faraday se trouvant au centre du plateau. 


renier tetes 


Figure 9 
APPAREIL DE MESURE DE CORRELATIONS ANGULAIRES 
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Fig. o. 
29 CARACTÉRISTIQUES DES CIBLES UTILISÉES. — Les électrons doivent 


subir le moins possible de scattering élastique et inélastique avant 
d'être détectés. Ceci exige que la cible ait une épaisseur telle que les 
électrons ÿ perdent très peu d’énergie et qu'ils y soient très peu déviés, 
De même, le support de cible doit être le plus mince possible. Par exem- 
ple, une feuille d'aluminium de quelques millièmes de millimètre suffit 
amplement, une feuille de 2,7 mg/em? donnant lieu à une déviation 
d'angle moyen 5° pour un électron de 1 MeV. Cette dernière valeur est 


calculée à partir de la formule donnée par Fowler, C. C. Lauritsen et 
T. Lauritsen (20) : 


+ 2m E+me 
- À — 0 E Hem 


où À désigne l’angle de scattering le plus probable pour un électron 
## d'énergie E après traversée de x centimètres d’une matière caracté- 
 __ risée par la constante C. C — 3,29 pour l’aluminium. 
Pr. Les supports de cible doivent, d’autre part, être choisis de manière 
à contribuer très faiblement aux paires d'électrons détectés. Nous avons 
S utilisé des supports d'aluminium et de cuivre, leur contribution étant 


ë toujours inférieure à moins de 1 [1 000 des paires provenant de la cible < 
elle-même. 
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30 Dérintrions GÉOMÉTRIQUES. — Le centrage de la chambre à vide 
peut s'effectuer à une précision meilleure que 0,05 em. D'autre part, 
l'angle entre les photomultiplicateurs est repéré avec une précision 
supérieure à 10 minutes. Les défauts géométriques sont, d’ailleurs, 
repérés par les échelles de comptage des canaux latéraux du spectre- 


mètre. 


E. — Cas de transitions inséparables. 
sée. — Particulièrement dans le cas 
le nombre de transitions obtenues peu 


certaines peuvent COrrespo 
tromètre décrit plus haut ayant une résolution limitée ( 
la raie monopolaire de 160), certaines transitions peuve 
parables. Un spectromètre magnétique présenterait 
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l'avantage d’une meilleure résolution, mais aurait, comme nous l'avons 
déjà dit, une transmission bien moins grande et de plus un encombre= 
ment non négligeable. 

Pour surmonter cette difficulté, nous avons mis au point la méthodes 
suivante : 

Lorsque deux transitions sont énergétiquement inséparables, la corrés 
lation angulaire des paires de conversion interne de ces deux transitions 
est effectuée simultanément, les paires des deux transitions étant mélan- 
vées dans un même pic de somme. La corrélation angulaire mesurée sera 
donc la superposition de deux corrélations angulaires. Elle pourra 
cependant, permettre d’en extraire les deux corrélations individuelle- 
ment, à la condition de connaître l'intensité relative des deux transitions. 
Cette intensité relative sera done mesurée dans un premier stade au 
moyen d’un spectromètre à paires externes à trois cristaux Nal, appareil 
qui a un bien meilleur pouvoir de résolution que notre spectromètre 
à paires internes. Par une telle méthode, on mesure, en réalité, l’inten- 
sité relative des rayonnements gamma provenant des deux transitions 
et non des paires d'électrons correspondantes (en tenant compte évi- 
demment des coefficients de formation de paires dans Nal). Ceci n’a 
pourtant aucune importance, le calcul théorique de la corrélation angu- 
laire des paires tenant compte de la différence des coeflicients de conver- 
sion interne relatifs aux deux transitions. Nous en verrons plus loin 
l'application aux transitions 5,69 MeV de H4N et 6,09 MeV du HC, aux 
transitions 4,91 MeV et 5,10 MeV de EN et aux transitions 3,58 MeV 
du !B et 3,37 MeV du 1Be, 

Les courbes théoriques de corrélation angulaire seront alors calculées 
à partir de la formule : 


F(8, li le) = aYn(0, kits) + bYs2(0, LA) 


où : a — pourcentage d'intensité de la transition 1 ; 
b — pourcentage d'intensité de la transition 2 ; 
k; — énergie de la transition 1 en unité 6€? : 
k: — énergie de la transition 2 en unité m6C? ; 
æ, — énergie de discrimination de la transition 1 ; 
% — énergie de discrimination de la transition 2 ; 
l — ordre de multipolarité de la transition 1 ; 
l, — ordre de multipolarité de la transition 2. 


29 SPECTROMÈTRE A PAIRES EXTERNES À TROIS CRISTAUx Nal. — 
Pour mesurer l'intensité des rayonnements gamma relatifs aux transi- 
tions étudiées nous utilisons un spectromètre classique à paires externes 
uülisant trois cristaux Nal de 3,8 em X 3,8 em (1,5 inch X 1,5 inch) 
dont le schéma est donné en figure 10. Une coïncidence triple 
rapide (27 — 2.108 sec) est d’abord effectuée, alors qu’une coïncidence 
triple lente est ensuite faite entre les canaux d'analyse des cristaux laté- 
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raux et la coïncidence rapide (les analyseurs sont placés sur le pic photo- 
électrique des rayonnements de 511 keV d’annihilation des positons). 
La coïncidence ouvre ultérieurement une porte permettant le passage 
aux impulsions proportionnelles du cristal central. 

Une étude de ce spectromètre a été faite au moyen des transitions 
3,09 MeV du #C obtenue par la réaction 2C(d, p) 8C et 6,13 MeV de 16() 


Figure 10 
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Fig. 10. 


obtenue par la réaction 19F{p, «)60. Ceci a permis de mettre en évi- 
dence une forte proportion de « Bremsstrahlung » (rayonnement de 
freinage) dans la raie correspondant à la transition de 6,13 MeV. Ce 
fait est dû à ce que les électrons ont une certaine probabilité de perdre 
une partie de leur énergie par Bremsstrahlung » et cela, surtout, s'ils 
ont une grande énergie. 

La proportion de Bremsstrahlung » mesurée expérimentalement a été 
trouvée parfaitement en accord avec un caleul basé sur les relations 


données par West et Mann (48) : 


Annales de Physique, 1959: 91 
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__ relation parcours-énergie dans Nal : 


dE “ E — mp? 2 ? re 
75 (70 + 0,70 ie) moc énergie/cm 


— section efficace de « Bremsstrahlung » : 


15ED k | 
me k (102 7 E— m6 
où: k — énergie quantique de « Bremsstrahlung » ; 
®,. — section eflicace de « Bremsstrahlung » relative à une énergie k ; 


E — énergie totale de l’électron. 


Nous avons évidemment dû tenir compte de cette queue de « Brems- 


strahlung » dans les spectres pour déduire les intensités des transitions 
étudiées. 


Dans les dernières mesures que nous avons effectuées avec ce spec- 


tromètre à paires externes, nous avons pu grandement diminuer la 
proportion de « Bremsstrahlung » (correspondant surtout à des rayon- 
nements de « Bremsstrahlung » de faibles énergies) en diaphragmant 
les cristaux au moyen d’anneaux de plomb de 1 em d'épaisseur disposés 
comme sur la figure 11. 

En effet, ce dispositif a l’avantage de ne donner lieu à une coïncidence 
que lorsque le positon a été annihilé au centre du cristal. Les rayonne- 
ments gamma de « Bremsstrahlung », qui partent surtout dans la direc- 
ton de l’électron freiné, ont de fortes chances d’être réabsorbés par le 
cristal s'ils ont une faible énergie. Ceci n’est évidemment valable que 
pour les rayonnements gamma de « Bremsstrahlung » provenant de 


A 
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+ 


; 
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positons, c’est-à-dire pour la moitié. On arrive ainsi à améliorer la réso- 
lution du spectromètre (fig. 12). Celle-ci est de 4,8 p. 100 pour la raie 
correspondant à la transition de 6,13 MeV de 10. 


= Figure 12 
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Fig. 12 
CHAPITRE IV 
3 Résultats expérimentaux. 


_— Les techniques expérimentales décrites au 


A. — Généralités. le: 
nsitions. L’ensem- 


- chapitre précédent ont été appliquées à diverses tra 

* ble de ces dernières se répartit ainsi : 

—_ transition isolée : à à 
2,86 MeV (3,58 MeV, 0,72 MeV) du #B ; 
3,35 MeV du “Ca ; 


ati 
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— transitions mélangées : 
3,37 MeV du Be et 3,58 MeV du !B : 
4,91 MeV et 5,10 MeV de HN; 
5,69 MeV de HN et 6,09 MeV du HC ; 


— transitions ne nécessitant pas l'emploi de cristaux minces : 
5,69 MeV de EN, 6,09 MeV du HC et 
3,35 MeV du “Ca ; 

— transitions nécessitant emploi de cristaux minées : 


2,86 MeV et 3,58 MeV du !B, 3,37 MeV du ‘Be : 
4,91 MeV et 5,10 MeV de HN. 


B. — Étude des transitions 6,09 MeV de HC et 5,69 MeV du !N. 
— Le bombardement d’une cible de $C par des deutons de 1,2 MeV 
conduit aux niveaux excités : 


ire 
ste 
J 
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San a 
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Tagreau I 


— : 09 MeV de HC au moyen de la réaction #C(d, pt 


31 MeV ; 3,95 MeV ; 4,91 MeV ; 5,10 MeV ; 5,69 MeV de IN 


au He de la réaction BC (d, n)AN, le niveau 5, 83 MeV n'étant pas 
encore visible (36) (7) : | 


— 4,43 MeV du 1B au moyen de la réaction BC(d 1) 
La présence de 2C dans la cible conduit au niveau : 


— 3,09 MeV du ÆC au moyen de la réaction 2C(4, p\C. 
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Ce sont sur les transitions 6,09 MeV du HC et 5,69 MeV de HN que 
portera notre première étude. 

Le niveau fondamental du 4C a un spin J = 0+ comme c’en est le 
cas pour tous les noyaux «€ pair-pair ». Le premier niveau excité de 
6,09 MeV paraît lui avoir un spin J = 17. 

En effet, Benenson (5) par mesure de la distribution des protons de 
la réaction ÆC(d, p}4C menant à ce niveau 6,09 MeV, indique pour 


Coincidences V 
491Mev 510Mev 0" :613 Mev (calibrage) L Figure 13 
C+ DEUTONS EN 


569 Mev SPECTROMETRE A PAIRES EXTERNES 
609 Mev 


150 


100 
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Fig. 13. 


celui-ci un spin J = 07 ou 1”, la présence d’une transition gamma au 


* niveau fondamental favorisant évidemment la valeur J = 1-. D’autre 


internes. La figure 13 montre le spectr 


. part, la distribution des positons des paires de conversion interne semble 


indiquer que la transition est dipolaire électrique Er, les caractères 
quadripolaires électrique E2 et dipolaire magnétique M1 n'étant cepen- 
dant pas exclus. 

Le niveau 5,69 MeV de #N se désexcite dans 65 p. 100 des cas par 
l'intermédiaire du niveau 2,31 MeV J = ot et dans 35 p. 100 des cas 
directement au niveau fondamental J — +. Ceci serait plutôt en faveur 


d’un spin J = 1 pour ce niveau 5,69 MeV. 


Dans le but de mesurer la corrélation angulaire des paires internes 
de ces deux transitions, nous avons donc déterminé au préalable leur 
intensité relative avec le spectromètre à paires externes, celles-ci ayant 
des énergies trop voisines pour être séparées par le spectromètre à paires 
e obtenu et la manière dont nous 


en avons déduit les intensités des transitions. Il est à remarquer que, 


pour cette expérience, aucun anneau de plomb n’a été utilisé pour dia- 


sh 
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Ï 
; 
NL 
PE 


phragmer les cristaux Nal latéraux du spectromètre à paires externes 
C’est ainsi que la proportion de « Bremsstrahlung » était très impor 
tante, comme la figure l'indique. Cette mesure donne 65 p. 100 des 
6,09 MeV et 35 p. 100 de 5,69 MeV, compte tenu de la légère différences 
des coefficients de formation des paires dans Nal pour des rayonnements, 
samma de 6,09 MeV et 5,69 MeV. Cette mesure d'intensité relative a 
été effectuée en se servant, bien entendu, de la cible destinée à la mesures 
de la corrélation angulaire des paires internes. Celle-ci était une cibles 
de carbone enrichi en #C (71 p. 100) déposée sur un support de cuivre 
de 0,00025 em de cuivre. Elle nous avait été fournie par la 
firme À. E. R. E. de Harwell. 4 
Pour la mesure de la corrélation angulaire nous avons utilisé le pre- 
mier spectromètre à paires internes décrit, c’est-à-dire sans cristaux 
minces. En effet, si l’on considère les coïncidences gamma-sgamma pos- 
sibles, elles ne peuvent être dues qu'aux cascades : ; 


— 3,38 MeV (5,69 MeV — 2,31 MeV) —— 2,31 MeV ; 
— 2,79 MeV (5,10 MeV — 2,31 MeV) —— 2,31 MeV ; 
— 1,64 MeV (3,95 MeV — 2,31 MeV) ——— 2,31 MeV ; 


comme on peut le voir sur le tableau I. 


Or, pour ces énergies de rayonnement gamma, le seul processus de: 
détection pratiquement possible dans les scintillateurs plastiques est un 
choc « Compton ». 

Donc dans les cristaux utihsés : 

— le rayonnement 3,38 MeV libérera une énergie maximum de 
3,14 MeV ; 

— le rayonnement 2,79 MeV libérera une énergie maximum de 
2,56 MeV ; 

— le rayonnement 2,31 MeV libérera une énergie maximum de 
2,08 MeV ; 

— le rayonnement 1,64 MeV libérera une énergie maximum de 
1,42 MeV. 

Ainsi il suflit de discriminer sur les « Trigger » les énergies inférieures 
à 2,1 MeV pour qu'aucune coïncidence lente gamma-gamma ne soit 
possible, 


D'autre part, considérons les coïncidences gamma-neutron possibles 
données dans le tableau suivant : 


Eye |. 1,64 2,31 2,79 | 338 | 395 | 4,91 
mn | 405 
En 2,41 2,41 1,26 0,67 2 1,45 
26 
O,61 


; 


Pr, 7 


Tes 


td ES he 


PT ET V0 


2 


pi 
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Compte tenu de la détection par choc Compton des rayonnements 
gamma et de la réponse des scintillateurs plastiques aux neutrons 
déduits d’une courbe donnée par Birks (8) pour les protons, ne pourront 
être libérées dans le cristal que des énergies inférieures à : 


Emax(Y) 1,42 2,08 2,56 SAN (UGSTE 4,61 4,86 | 5,45 MeV 


1,70 
Ema (n) 0,85 0,85 0,26 orne 0,85 0,40 0,26 | o,15 MeV 
0,26 | 
0,15 


On voit ainsi qu’une discrimination de 2,1 MeV est largement sufli- 


sante pour éliminer toutes coïncidences gamma-neutron possibles. La 


corrélation angulaire des paires internes a donc été effectuée dans ces 


conditions qui ne nécessitaient pas l'emploi de cristaux minces. 
Le résultat de la mesure est indiqué par la figure 14 où les courbes 
tracées sont les courbes théoriques calculées à partir de la formule : 


3,045 MeV 2,843 MeV 
F(6)—0,65 Î (6; 609 MeV ; E.-)dEe_+-0:35 Î y(8; 5,60 MeV; E._)dEs- 
2,1 MeV 2,1 MeV 


écédemment. Les bornes supérieures d’inté- 


comme nous l'avons vu pr 
es transitions. Les distribu- 


gration correspondent à l'énergie moitié d 


Coincidences Figure 14 
CORRELATION ANGULAIRE DES PAIRES INTERNES DES 
20001 7 NIVEAUX 609 Mev du “C et 569 Mev du N 
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tions d'énergie des électrons de paires étant symétriques par rapport 


a. ch de hs 


à ces énergies moitié, une intégration sur la moitié des distributions est 


suffisante, 

Le résultat expérimental montre que la transition 6,09 MeV du 14C 
est dipolaire électrique ET, alors que la transition 5,69 Me\ du EN ne 
paraît pas être EI mais avoir plutôt un caractère quadripolaire élec- 
trique E2 ou dipolaire magnétique Et, la séparation entre ces deux 
caractères étant très difficile (la transition peut d’ailleurs être un 
mélange E2 + M1). Nous analyserons les conséquences de ces résultats 
au chapitre V. 


C. — Étude des transitions 5,10 MeV et 4,91 MeV de HN. 
— Poursuivant notre étude des transitions électromagnétiques de HN, 
nous nous sommes alors intéressé aux transitions 5,10 MeV et 4,91 MeV. 
Le niveau 5,10 MeV aurait un spin J = 1+, 2+ ou 2- d’après Wood- 
burgh, Day et Tollestrup (49) qui étudient au moyen de la réac- 
üon #C(p,y)4N la largeur réduite de la résonance Ep = 2,10 MeV, 
l’anisotropie et l'intensité de la transition allant du niveau 0,49 MeV 
au niveau 5,10 MeV. D’autre part, la réaction #C(d,n)4N sugoère que 
ce niveau 5,10 MeV a un spin J < 2+, Le niveau 4,91 MeV aurait, lui, 
un spin J = 07 ou 1- d’après Benenson (5) qui analyse la distribution 
angulaire des neutrons de la même réaction #C({d,n)4N. Nous avons 
utilisé le même processus que précédemment, c’est-à-dire la même cible 
de #C et la réaction 8C(d,n)4N. 

Cependant, la détermination de l'intensité relative de ces deux tran- 
sitions a été facilitée par l'amélioration apportée au spectromètre à 
paires externes par l’utilisation d’anneaux de plomb, comme nous 
l'avons vu plus haut. Et cela, bien que les deux transitions de 4,91 MeV 
et de 5,10 MeV soient énergétiquement bien plus voisines que celles 
déjà étudiées, de 5,69 MeV et 6,09 MeV. 

La figure 15 montre le spectre obtenu à l'énergie de bombardement 
des deutons Ed — 550 keV. Cette énergie a été choisie pour éliminer 
les transitions 5,69 MeV et 6,09 MeV, celles-ci étant gênantes pour la 
détermination de l'intensité relative des transitions 4,91 et 5,10 MeV 
(Ceci rend_également plus facile la sélection des paires internes dans le 
spectre de somme au spectromètre à paires internes), Le calibrage du 
spectromètre à paires externes était toujours fait au moyen de la tran- 
sition 6,13 MeV de 160 et, dans ce cas, aussi à l’aide des tran- 
sitions 5,60 MeV et 6,09 MeV, obtenues, évidemment, en bombardant 
la cible de #C par des deutons de 1,2 MeV. 


L’intensité relative déduite est de : 


7 55 P. 100 de 5,10 MeV; 
—— 45 p. 100 de 4,91 MeV. 


- 
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Figure 15 
Cx# + DEUTONS EN SPECTROMETRE A PAIRES EXTERNES 


Ce 4,91Mev 
le 2 
oincidences | 510 Mev 


| Ed = 500 Kev 


200 


100 


20 


Fig. 15. 


La mesure de la corrélation angulaire des paires internes de ces deux 
transitions a, elle, nécessité l'emploi du deuxième spectromètre décrit, 


c’est-à-dire celui utilisant des cristaux minces. En effet, d’après les 
tableaux des énergies possibles des rayonnements gamma et des neu- 
trons pouvant donner lieu à des coïncidences, seule une discrimination 
de 2,1 MeV (celle utilisée précédemment) pourrait les éliminer complè- 


tement. Or, dans ces conditions, les électrons des paires internes étu- 
diées seraient alors eux-mêmes éliminés. La figure 16 montre le spectre 
La raie correspondant aux transitions étudiées de 


de somme obtenu. 


Coiïncidences 
100 231Mev 279Mev (510-231)  491Mev 
| 540 Mev 


| 
| 


Fig. 14: 
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4,01 MeV et 5,10 MeV est évidemment décalée de 260 keW, ceci étani 
l'énergie dissipée par les électrons dans les deux cristaux mimness. 


4 
* 


| figure 17 montre la corrélation expérimentale mesurée, les courbes tr 
* cées étant calculées à partir de la formule - 
| = 
‘La 25 LE 
; F(0)=0,5;5 | Y(0; 5,10 MeV; E-)dE.--—0,45 | ,18: 4.91 MeV: E- WE 
à is 13 

î Coincidences 

i 
AS 


S! 
: 6 à 
10001 > 
; 800 
600 


Fig. 17. 


Nous voyons d’après la figure que les deux transitions ne peuvent être 
à la fois Et, E2 ou M1 mais, qu'au contraire, l’une d'elles est sûn 
ment Et, l’autre étant E2 ou M1. On ne peut évidemment dire laq 
__ est EI. Ceci parce que les deux transitions ont des intensités ve 
x ce qui concentre les courbes théoriques. Cependant, d’après les travaux 
Æ mentionnés plus haut, on peut dire que la transition 4,91 MeV est Et 
alors que la transition 3,10 MeV est E2 ou M1. : É 


48 _ Ce résultat illustre bien le défaut de la méthode lorsque les 


transitions étudiées sont d’intensités trop vaisines. 


— 
< . = 


ri 


roi de en HOUSE au di à‘ LÈÉ à Tai dé 
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H. — Étude des transitions 3,58 MeV et 2,86 MeV de 10B, 
et de la transition 3,37 MeV de 1Be. — Le bombardement 
d’une cible de °Be par des deutons de 500 keV conduit aux niveaux 
excités : 


3,58 MeV ; 2,15 MeV; 1,74 MeV ; 0,72 MeV du "B au moyen 
de la réaction °Be(d,n)!B ; 

— 3,37 MeV du Be au moyen de la réaction °Be(d,p)"Be ; 

— 4,65 MeV et 0,477 MeV 
du *Li au moyen de la réaction 


Be(d,x) Li. 


Nous avons étudié les tran- 
Sitions 3,37 MeV du 1Be, 
3,58 MeV de 1B et 2,86 MeV 
(3,58 MeV, 0,72 MeV) de 10B,. 


La corrélation angulaire des 
protons et des rayonnements 
gamma de 3,37 MeV obtenus 
par la réaction °Be{d,p}°Be (à 
Ed = 0,48 MeV et 0,84 MeV) 
indique que le niveau 3,37 MeV 
a un spin J > 2 (9) (47). Les 
résultats de «stripping » mon- 
trent que J < 3* (2) et, d'autre part, Mackin (35) établit que la tran- 
sition 3,37 MeV est Er, MI ou E2 par étude du coefficient de conver- 


sion interne. 


TaBLreau II 
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La distribution angulaire des neutrons menant à l’état 3,58 MeV 
à partir de la réaction °Be(d,n)!B a été étudiée à Ed —-0,95 MeV par 
Prindt, Hanna et Swartz (41) et à Ed = 3,4 MeV par Ayzenberg (1). 
L'analyse de la distribution par la théorie du « stripping » montre que 
le niveau 3,58 MeV a un spin J < 3+. 

La mesure de l'intensité de ces trois transitions au spectromètre à 
paires externes s'effectue très facilement. La proportion de « Brems- 


Coincidences 
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Strahlung » est faible à ces énergies et, d’autre part, une des trois transi- 
tions, celle de 2,86 MeV, est nettement séparée des deux autres. La 
figure 18 montre le spectre obtenu. On en déduit uniquement l’inten- 
sité relative des transitions 3,58 MeV et 3,37 MeV, celle de 2,86 MeV 
étant séparable avec le spectromètre à paires internes. L'intensité rela- 
tive déduite est : 


200 


© œ 10 OR OT — 


ini 


L'étude de ce spectre permet d’ailleurs de donner un rapport d’em- 
branchement pour le niveau 3,58.MeV : 


_ 20,8 p. 100 au niveau fondamental ; 

_— 79,2 p. 100 au niveau 0,72 MeV. 

La corrélation angulaire des paires internes a encore été effectuée 
dans ce cas à l’aide des cristaux minces, les coïncidences gamma-gamma 
et gamma-neutrons ne peuvent être éliminées par discrimination. Le 
spectre de somme est montré en figure 19. On voit que la transi- 
-tion 2,86 MeV est très nettement séparable des deux autres. 

La figure 20 montre la corrélation expérimentale mesurée pour la 
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transition 2,86 MeV alors que la figure 21 montre la corrélation simul- 
tanée des deux transitions 3,58 MeV. On voit ainsi que la transi- 
tion 2,86 MeV est E2 ou M1, tout comme les deux autres transitions 3,58 
et 3,37 MeV. Toutes les courbes théoriques qui donneraïent une contri- 
bution E1 sont nettement en dehors des points expérimentaux. 


I. — Étude de la transition 3,35 MeV du 4Ca. — Poursui- 
vant notre étude (25 (26) des transitions monopolaires, nous avons 
entrepris l’étude de la transition 3,35 MeV du #Ca. Cette expérience 
a été faite, comme nous l’avons indiqué, avec le Van de Graaff de 5 MeV 
du Commissariat à l'Énergie Atomique à Saclay. Une énergie supérieure 
à celle pouvant être donnée par le Cockcroft-Walton de l’Institut de 
Recherches de Strasbourg nous était nécessaire, 

Bent, Bonner et MeCrary (6) utilisant la réaction #Ca(p,p')#Ca ont 
montré au moyen d’un spectromètre magnétique que ce niveau 3,35 MeV 
se désexcitait par émission de paires, aucun rayonnement gamma de 
la même énergie n'étant trouvé. Day (11) utilisant la réac- 
tion #Ca(n,n')#Ca a mis en évidence un rayonnement gamma de 
508 keV dont le seuil correspond dans le système du centre de gravité 
à une énergie de neutrons de 3,36 0,05 MeV. Cet auteur interprète 
cette ligne comme étant due à la dématérialisation des positons pro- 
venant du premier niveau excité du #Ca. 

Avant de mesurer la corrélation angulaire des paires de cette tran- 
sition, nous avons fait, utilisant la réaction #Ca(p,p')#Ca, une grossière 
courbe d’excitation de la radiation d’annihilation des positons avec un 
cristal Nal 3,8 em X 3,8 em (1,5 inch X 1,5 inch), utilisant les énergies 
de protons Ep = 3 MeV, 3,5 MeV, 4 MeV et 4,43 MeV. La raie de 
511 keV invisible à 3 MeV et 3,5 MeV apparaît très nettement à partir 
de 4 MeV. 

Nous avons, de plus, pour l'énergie utilisée lors de la corrélation 
Ep — 4,43 MeV, déterminé la proportion des rayonnements gamma 
3.73 MeV et 3,90 MeV provenant des deuxième et troisième états exci- 
tés du Ca et de la radiation de 511 keV. Cette analyse nous a permis 
de conclure que les paires provenant des niveaux 3,73 MeV et 3,90 MeV 
sont au moins 5 000 fois moins importantes que celles provenant du 
niveau 3,35 MeV. 

La mesure de la corrélation angulaire a donc été faite à Ep = 4,43 MeV 
en utilisant une cible métallique de calcium naturel qui contient 
96,07 p.100 de Ca. Celle-ci a été effectuée avec le premier spectromètre 
à paires internes décrit. Aucune coïncidence parasite n’est gênante, une 
discrimination de 500 keV étant utilisée afin d’éliminer celles qui peu- 
vent provenir d’une diffusion Compton de rayonnements gamma d’un 
cristal dans l’autre. D’autre part, la chambre à vide utilisée n'a pas 
été celle décrite plus haut mais celle décrite dans le travail de R. Arm- 
bruster (3), celle-ci étant bien moins volumineuse à transporter. Cette 


\ 


chambre à vide ne contient que la cible, les cristaux de détection se 


Area DRE 
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Figure 22 
SOMME DES FAIRES DE CONVERSION INTERNE DE LA TRANSITION 335 Mey 
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… trouvant à l'extérieur, derrière des fenêtres minces d'aluminium 
(1/10 mm) espacées chacune de l’autre de façon à avoir un angle mul- 
tiple de 30° à partir de la cible. 

La figure 22 montre la raie de somme des paires de la transition 
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Fig. 23. — Corrélation angulaire des paires monopolaires du Ca. 
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3,35 MeV ainsi que les pics de calibrage. La figure 23 montre le résultats 
expérimental de la corrélation normalisée à l'angle 30° avec les courbes 
théoriques monopolaires électrique E, et dipolaire électrique E;. Les 
courbes théoriques correspondant à des modes de transition différents 
n’ont pas été calculées, car elles se trouvent au-dessous de la courbe E,;. 

La courbe théorique E, est, compte tenu des corrections géométriques, 
de la forme : 


y(8) — 1 + (0,961 + 0,005) cos 8 
la courbe expérimentale tracée est : 
y(6) = 1 + 0,955 cos 0. 


Nous avons d'autre part mesuré le nombre absolu de paires par pro-" 
tons émises par une cible épaisse de #Ca à l’énergie Ep = 4,43 MeV 
et cela de deux façons. D'abord, en mesurant le nombre de paires émises w 
à 90° (909 étant l’angle entre le positon et le négaton d’une paire) et, 
ensuite, en mesurant le nombre de rayonnements gamma de 511 keV 
avec un cristal Nal. Ces deux manières nous ont donné un résultat # 
concordant de : 2,5.107° paire/proton. 


CHAPITRE V 


Interprétation des résultats. 


A. — Niveaux 3,58 MeV du 1°B et 3,37 MeV du Be. — La 
nature M, ou E, des transitions menant du niveau 3,58 MeV au niveau 
fondamental (J — 3+) et au niveau 0,72 (J — 1+) de 1B implique que 
le niveau 3,58 MeV a une parité paire et que son spin est J = 1+, 2+. 
ou 3*. L'absence d’une transition au niveau 1,74 MeV (J = o+) défa- 
vorise la valeur J — 1*, De même, la valeur J = 3+ est très peu pro- 
bable, la transition au niveau 0,72 MeV (60 p. 100) devant être alors 
faible. | 

Le caractère M, ou E, de la transition 3,37 MeV menant au niveau 
fondamental du IBe(J — o+) indique un spin J = 1+ ou 2+ pour le 
niveau 3,37 MeV. La corrélation angulaire des protons et rayonnements 
gamma de 3,37 MeV provenant de la réaction °Be(d,p}°Be établissant 
que J'> 2, la valeur J = 1+ est improbable. En conclusion, les niveaux 
3,58 MeV de ®B et 3,37 MeV de {Be semblent avoir le spin J = 2+, 

La figure 24 montre le spectre des niveaux, en couplage intermédiaire, | 
obtenu par Inglis, par interpolation. Le tableau III donné par Elliot 


et Lane indique les niveaux obtenus par Kurath. Ce tableau montre la 
faible influence des paramètres : 
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__ Ja colonne a est calculée avec : 


a L à RSR TE LV 
K = 475 K —=68 K=——0,90 MeV 


— Ja colonne b montre le spectre calculé avec : 


CRUE 
Here 
É = 58 et K——1,13 MeV 


— Ja colonne c montre les données expérimentales. 
- , + D 
On voit d’après ce tableau la faible dépendance du coefficient K © 


que, d’autre part, tous les niveaux sont parfaitement décrits par ce 
modèle jusqu’au niveau 4,77 MeV, y compris le niveau 3,58 MeV. De 
même le niveau 3,37 MeV du 1°Be est parfaitement trouvé par ce 
modèle. Il correspond, sans doute, au niveau 5,16 MeV (J — 2+,T = 1) 
du 1B. Le noyau 1B est une des confirmations les plus éclatantes du 
couplage intermédiaire, vu le nombre de niveaux ainsi interprétés. 


B.— Niveaux 4,91 MeV, 5,10 MeV et 5,69 MeV de !N,. 
Les résultats expérimentaux que nous avons obtenus montrent que 
transition 5,69 MeV est probablement M, ou FE. Ceci permettrait d’assi- 


‘gner une parité paire au niveau 5,69 MeV et un spin J < 3, le spin du 


niveau fondamental ayant un spin J = 1+. La présence d’une transition 
entre les niveaux 5,69 MeV et 2,31 MeV (J — 0) élimine la valeur J = 0+ 
et pratiquement aussi la valeur J = 3+ pour le niveau 5,60 MeV. L'in- 
tensité de la transition au niveau 2,31 MeV (65 p. 100) défavorise la 
valeur J — 2*, cette transition aurait alors, en effet, un caractère E, pur 
et la transition au niveau fondamental un caractère M, ce qui favori- 
serait cette transition. Ces considérations nous conduisent à donner au 


niveau 5,69 MeV un spin J — 


Nous avons vu, d'autre part, que l'expérience portant sur les transi- 


tions 4,91 MeV et 5,10 MeV indique que l’une de ces deux transitions 


a un caractère E; tandis que l’autre a un caractère M, ou E,, ce qui. 


signifie que les niveaux 4,91 MeV et 5,10 MeV ont une parité différente. 


- D’après les résultats de Benenson, ce serait le niveau 4,91 MeV qui. 


aurait une parité impaire, Ce niveau aurait donc un spin J = 0- ou I-, 


la valeur J — 1- étant défavorisée par l’absence d’une transition entre ! 


les niveaux 4,91 MeVet 2,31 MeV (J — o+) et entre les niveaux 4,91 MeV. 
et 8,62 MeV (J — 0*). Ces transitions seraient très intenses, les niveaux 
2,31 MeV et 8,62 MeV ayant un spin isotopique T = r'et le niveau 


4,91 MeV un spin isotopique T = ©. Il est à remarquer que la tran- 
sition E; 4,91 MeV est interdite de par la règle de sélection des spins # 


isotopiques (AT = © interdit). La transition doit donc s'effectuer, 
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grâce à la non-pureté du spin isotopique de l’état 4,91 MeV ou de l’état 
fondamental, phénomène produit par interférence avec des niveaux 
de même spin, de même parité, mais de spin isotopique T — 1. 

Le niveau 3,10 MeV doit avoir, au contraire, un spin J = 1+, la 
présence d’une transition au niveau 2,31 MeV éliminant toujours les 
valeurs J — o+ et 3+ et défavorisant la valeur J = 2+, L'ensemble de 
ces considérations semblent done attribuer respectivement les 
spins J— 07, J = 1t et J — 1+ aux niveaux 4,91 MeV, 5,10 MeV et 

-5,69 MeV. Nous allons essayer d'interpréter ces niveaux dans le cadre 
des travaux de Inglis et Kurath. 

La figure 1 montre le spectre des niveaux en fonction du paramètre 


” 
fl 


de couplage intermédiaire + pour la masse À — 14 et À = 6. L'ordre 
ie 


des deux états les plus bas est celui donné par le couplage 7-7. Le rap- 
port de leur intervalle à l'intervalle au deuxième état excité T = I est 


égal au rapport expérimental pour . — -— 5,6. Le rapport est négatif, 
A 


la configuration étant considérée comme deux (trous » dans la couche. 


L LS a Rs ee Ie 
Inglis prédit donc, pour cette valeur de =, qu il existe deux niveaux 


paires dans la région des énergies de 4 à 6 MeV. Le niveau le plus bas 
doit avoir un spin J — 1+ et le niveau le plus haut un spin J ie 
D’après le tableau IV qui est donné par Elliott et Lane, on voit que le 
niveau J — 1+ est sans doute le niveau à 3,95 MeV alors que le niveau 
J = 2+ doit être un des niveaux 5,69 MeV, 5,83 MeV ou 5,98 MeV. 
Nous voyons donc que le niveau 4,91 MeV J = 07 n'est pas expliqué 
par ce modèle ce qui est tout à fait normal, le couplage intermédiaire 
ne faisant intervenir que les niveaux de parité paire. Le niveau 4,91 MeV 

s'explique sans doute par l'excitation d’une particule p à la couche ds 2 

ou s1/2, la configuration d'un tel niveau étant alors pd ou p°s ou 
encore un mélange de ces deux configurations. 


10 ne 

MeV re 
ô Sp = Dr” 
— PS 
Aa AE 10 
On Reset 
ROSES ee 10 

CNE PR 
experience calcul (J,T) 


TAgreau JV 


© s'expliquer par ce modèle. Leur parité étant paire, il paraît délicat de 
. leur trouver une interprétation, les niveaux correspondant à des excita- 


+ part, au niveau 8,06 MeV (T = 1, J — 1-) de HN. Il ne peut s’inter- 


peut, sans doute, être décrit par excitation d’une particule. 


vu, les résultats expérimentaux établissent bien la nature monopolaire 
électrique E, de la transition 3,35 MeV du #Ca. Cette transition entre 


| dans le tableau V. 


a Re nie à l'exception de celle du RaC’. 
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Les niveaux 5,10 MeV et 5,69 MeV J — 1* ne peuvent non plus 


tions de deux particules devant se trouver à des énergies beaucoup 
plus hautes. On peut penser, cependant, qu’il existe une configura- 
tion s2pl? qui doit être assez stable, la couche p étant alors remplie. 
Cette configuration donnerait lieu à deux possibilités de spin J =.1+ 4 
et J — o+, les niveaux correspondants étant séparés par l'énergie de 
liaison du deuton (le niveau le plus stable serait évidemment le niveau 


J = 1+ qui décrirait un deuton tournant autour d’un cœur p?). Un des M 
deux niveaux 5,10 MeV ou 5,69 MeV correspond peut-être à cette confi- M 
PATRON spi] =, : 

C.— Niveau 6,09 MeV de H4C. — La nature dipolaire électrique 4 


de la transition 6,09 MeV implique obligatoirement que le spin du 4 
niveau 6,09 MeV du MC .est J — 1, le niveau fondamental du #C 
étant J — 0+ comme tous les noyaux pair-pair. 

Tous les niveaux du #C ayant bien entendu un spin isotopique T =£ 0, 
le niveau fondamental de 4C correspond au niveau 2,31 MeV de HN 
qui a un spin isotopique T — 1. Le niveau 6,09 correspond, pour sa 


préter au moyen du couplage,intermédiaire, sa parité étant impaire. Il. 


D. — Transition monopolaire du #Ca. — Comme nous lavons 


done dans le cadre des transitions E, déjà détectées qui sont résumées 


Ce sont les transitions entre le premier niveau excité et le niveau : 


TasreAu V 


Dita Énergie de transition Vie moyenne 
en MeV (sec) 
166 _ 
8. 6,05 A TOR 
2 Ca 335 35-107 
“à 269 3 0 
TA 1,75 8 .10® 


siRaC I,4I 2 DATOr R 
EE | 
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Er PR EM ER AR NUE 16e MMS LS Te SOU à 1 0Y 
ML Eu STAR A LES 

C PERLE - So 
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Ada CM URL Re k 
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Une interprétation du spin J = o+ de ces premiers niveaux excités 
est très délicate et a été donnée par de nombreux auteurs. Le cas le 
plus traité a été celui de 1$0, noyau pour lequel on a le plus de données 

? q P ? 


fé 


ainsi que celui du 2C (Goldring et al. (14) mettent en doute l’existence®. 


î » d’une transition E, dans le 2C); Schiff (45) calcule la probabilité de 
- transition E, dans 160 et 2C en utilisant différents modèles : : 


— modèle des particules alpha : 
bn — modèle d’un fluide élastique : 
| 10 N Ô 

— modèle en couches. 


M tion E: 3,8. 10-26 cm2. La vie moyenne ainsi calculée est trop courte 


… Schiff en conclut que les niveaux 0+ de 2C et 160 doivent être décrits 
par un « modèle moins collectif que le modèle des particules alpha et 


Tagreau VI 


Références (M) = (b | Er | 1) Model of ot state 


||, Devons et al. (43) (3,8 + 0,3).107*% em? | Experimental. 


tion. 


Schiff 0,6. 10725 cm? Two-particle configurations mixed by 
nucleon-nucleon forces. 


Redmond (42) Experimental value (1s)-1(2s) state 
- Elliott (15) Experimental value 50 fie er | 
1p)-1(2p 2 RU 
50 p. 100 (1p) *(rd)? : jh 
(xp) *(2s)?, (xp) ?(xd) (28) 


Ferrell OO OMS Dilatational : linear combination of || 
_ and Visscher (18) (1s)-12s and (1p)7/(2p). + VAE) 


; 


; Perring 11.10 26 cm? Shell-model wave function obtained || î 
and Skyrme (40) from &-model dilatational state, 
PU : ny (32 14,7: 107% cm2 a-particle model. 
7 Ones : Len em?  |4-particle model. 


19. 10-#%cm? |Liquid-drop model. 


(17 to 22).107*6 cm? |Generator coordinates. 


MULTIPOLARITÉ DES TRANSITIONS ÉLECTROMAGNÉTIQUES 1435. 


Il compare ses résultats théoriques à la probabilité de transition  - 
… mesurée expérimentalement pour 10 par Devons et Goldring (14) qui : 
… donnent la valeur de l’élément de matrice représentant cette transi- 


mt 


ie 


… pour les modèles collectifs et trop longue pour le modèle en couches. y 


Schiff 0,00 Pure two-excited-particle configura. | a" 


plus collectif que le modèle en couches ». ÿ 19 
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A la suite des calculs de Schiff de nombreux auteurs ont étudié ce 
problème. En particulier, Elliott (15) propose un mélange de configu- 
rations qui permet de retrouver la valeur expérimentale (ce modèle rend 
en effet le modèle en couches plus collectif). Griffin (27) résume l’ensem-" 
ble des calculs faits pour la transition E de #0 par le tableau VI. 

Les modèles préconisés par Redmond et Elliott donnent la bonne 
valeur 3,8. 107% em? par choix des constantes intervenant dans la fonc- 
tion d'onde. 

Ce tableau paraît très en faveur du modèle en couches, mais la difli- 
culté réelle de ce modèle n'apparaît pas dans ce tableau; celui-ci donne, 
en effet, des énergies d’excitation trop élevées. 


CONCLUSION 


: 


La mesure de l’ordre de multipolarité des transitions électromagné- 
tiques nucléaires par corrélation angulaire des paires de conversions 
interne est, comme nous l’avons vu, une méthode très sûre. Elle nécessite 
cependant une technique expérimentale très éprouvée. Cette méthode” 
n'avait été utilisée jusqu’à présent que dans un domaine très restreint 
des transitions. Notre travail a montré qu’au moyen de diverses tech 
niques expérimentales, ce domaine d’étude pouvait être, pour ainsi dires 
étendu à toutes les transitions (bien entendu d’énergie supérieure N 
1,02 MeV). La détermination des ordres de multipolarité des transitions* 
(et par suite des moments angulaires des niveaux des noyaux) par corré-" 
lation angulaire des paires de conversion interne n’est donc plus, à" 
présent, une méthode d'investigation d'application très réduite. Au 
contraire, cette technique s’avère être d’un grand intérêt et se présenté 
maintenant comme une méthode générale, , 

Nous avons appliqué cette méthode à diverses transitions que nous 
énumérerons encore une fois : . 


asia MeViqQu Be 

— 2,86 MeV (3,58, — 0,72) et 3,58 MeV du 1B : 
— 6,09 MeV du 14C ; | 
— 4,91, 5,10 MeV et 5,69 MeV de AN: | 
23,35 MeVidu #Ca: | 


A partir de l’ordre de multipolarité de ces transitions, nous avons pu 
déterminer les moments angulaires de certains niveaux excités de ces 
noyaux. Certains de ces moments angulaires ont pu être interprétés 
au moyen de la théorie du « couplage intermédiaire », alors que le 


niveau 3,35 MeV du 4Ca a été considéré dans le cadre des noyaux dou- 


blement magiques. 


, ’ , » a ) 
Comme nous l’avons vu, cette méthode de corrélation angulaire des 


\ 
{ 


1 
1 NA 
ia 


ARR CUT 


| 
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paires de conversion interne ne permet pas de distinguer les ordres 
dipolaire magnétique et quadripolaire électrique. Or, il est théorique- 
ment très important de pouvoir séparer ces ordres de multipolarité et 
surtout de mesurer le coeflicient de mélange E,M, d’une transition. 
Une telle mesure donne, en effet, le rapport de deux éléments de matrice 
nucléaire. Nous espérons mettre au point, dans un proche avenir, deux 
autres méthodes expérimentales qui nous permettront de faire des 
mesures de coeflicient de mélange E,M;. La première consiste à utiliser 
un spectromètre magnétique pour mesurer, avec beaucoup plus de 
précision, les corrélations angulaires des paires de conversion interne. 
Cette technique nécessitera l'emploi de plusieurs déviations magnéti- 
ques, la faible transmission de ces dernières étant, en partie, compensée 
par le fait que l’on mesurera simultanément les paires à tous les angles. 
La dernière méthode consistera à mesurer la distribution angulaire du, 
vecteur q = p, + p_ et à comparer cette dernière à la distribution des 
rayonnements gamma provenant de la même transition. Une telle 
… comparaison permet de distinguer les caractères magnétique et élec- 
trique. 
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Introduction. 


« 1. Principe de fonctionnement des « Masers ».— 1.1. Emission 
«spontanée et émission stimulée. — Lorsqu'un atome (*) passe d’un niveau 
… d'énergie E, à un niveau d’énergie supérieure E>, il absorbe une quan- 
… tité d'énergie égale à E: — Es (22). 

É. Intéressons-nous au cas où cette énergie est empruntée à un rayonne- 
Re électromagnétique : il y a alors absorption par l'atome d’un quan- 
-tum d'énergie y —E: — E,. Supposons que l'atome soit soumis à un 
» rayonnement incident possédant un spectre continu que nous caractéri- 
* serons par sa densité spectrale d'énergie p,. La proportion d’atomes 


… excités par unité de temps sous l'influence du rayonnement est propor- 
* tionnelle à p,. Pendant l'intervalle de temps 4/, un nombre AN d’atomes 


va passer du niveau E, au niveau E; : c 


2 AN = NiBp,4é 


où N; est la population des atomes se trouvant au niveau E, et B la. 


- probabilité d'absorption. | 
… Du niveau E, les atomes peuvent retourner au niveau E, en rayon- 


…._ (:) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
_ pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
18 novembre 1959 devant la Commission d’examen. 

(2?) Pour nous relier à la théorie classique du rayonnement, nous, 
qui est dit ici est valable pour 
particulier pour les noyaux de 
ent magnétique, le 


« 


#{ émployons ici le mot atome mais tout ce 
- un système quantique quelconque et en 
. spin-1/2, couplés à un champ magnétique par leur mom 
seul cas qui nous intéressera dans la suite. 

à 92* 


A 


+ ‘ Annales de Physique, 1959. | 
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nant spontanément l'énergie hv, c'est-à-dire en émettant un rayonne- 
ment de fréquence v. Le nombre AN’ d’atomes qui retournent au niveau 
inférieur par ce mécanisme est : 


AN — N,AAË 


où N, est la population du niveau KE, et A la probabilité d'émission 
spontanée. 3 

Einstein a montré que l’émission peut aussi être « induite » ou « sti- 
mulée » par la présence d’une radiation de fréquence ». H existe done 
une probabilité d'émission induite B donnée par la relation : 


AN’ — NB, A4 


où AN” est le nombre d’atomes qui retournent au niveau E, par ce 
mécanisme et où le coefficient B a la même valeur que daus le proces- 
sus d'absorption. 

Le bilan final de la puissance absorbée par le système et fournie pars 
le rayonnement s'établit à : 


pr pt à 


P —(N; — N;:)Bo,hy— AN>hv. (1) 


Les valeurs des différents coefficients A et B peuvent être analysées en 
théorie (41); en particulier, le coefficient A est négligeable dans le 

domaine des radiofréquences ; l'expression (1) se simplifie done ‘et 

devient : 


P—(N;—N:)Bo, Av. (2) 


1.2. Possibilité d’une prépondérance de l'énergie stimulée. — Le signe 
de la puissance P comptée positivement lorsqu'elle est fournie par le 
rayonnement, dépend d’après (2) du signe de N; —N;. 

Si N; est supérieur à N>, l’énergie absorbée est supérieure à cell 
rayonnée par l'émission stimulée et le système de spins absorbe d 
l'énergie. C’est le cas habituel si on a laissé l'équilibre thermiqu 
s'établir dans l’échantillon, le rapport des populations est en effe 
donné par l'équation de Boltzmann : 


N;/N; —= exp (— Av/RT). 


Si N; est égal à N il n’y a pas d'échange d'énergie entre le rayon- 
nement et le système de spins ; P est donc nul : du point de vue opti 
que le système est transparent, mais dans la terminologie des réso 
nances de spins, on dit souvent que le système est « saturé », ce qui 
correspond à la méthode employée alors pour obtenir cet état. 

Si N; est inférieur à N:, il y a prépondérance de l'émission stimu 
lée sur l'absorption, la puissance P est négative : on observe alors u: 
amplification du rayonnement incident. Si cet apport d'énergie dépas 
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une certaine limite dite « d'accrochage des oscillations » définie par 
la valeur des pertes d'énergie dans le dispositif expérimental envisagé, 
on observe l’auto-entretien de ce rayonnement ; on est passé de l’état 
d’amplificateur à celui d’auto-oscillateur. 

Ces différentes situations peuvent être décrites au moyen de la 
témpérature de spin dont la référence 2 donne une justification rigou- 
reuse. 

Nous allons examiner comment on peut obtenir effectivement cet 
enrichissement du niveau supérieur; c’est le problème de base dans 
tous ces appareils. 


2. Les différentes méthodes utilisées pour faire fonctionner 
un Maser. — 2.1. Les « Masers » proprement dits — La première 
réalisation est due à C. H. Townes (30) qui l’a appelée « Maser », acro- 
nyme synthétisée d’après les initiales de l'expression « Microwave 
Amplification by Stimulated Emission of Radiation ». Cette dénomi- 
nation s'explique parce que ce montage peut être utilisé comme ampli- 
ficateur, mais il peut tout aussi bien servir de spectrographe d’émis- 
sion ou d'absorption et d’oscillateur ; c’est là une propriété commune 
à tous les « Masers ». Mais ici on envisagera essentiellement le fonc- 
tionnement en oscillateur et lorsqu'on parlera de Maser sans autre 
précaution de langage, le montage sera supposé fonctionner en auto- 
oscillateur. 

Dans ces expériences C. H. Townes utilisait la fréquence d’inversion 
de NH: à 23870 MHz grâce à un triage par un système d’électrodes 
quadrupolaires (58). 

J. Combrisson, A. Honig et C. H. Townes (25) ont ensuite tenté 
d'utiliser la résonance électronique d’un solide (silicium dopé au phos- 
phore) expérience réussie plus tard par Feher (27). L'inversion des 
populations est obtenue par passage adiabatique rapide. 

On peut aussi utiliser le « pompage » notion introduite en optique 
dès 1990 par A. Kastler (4h). Un Maser de ce type fonctionne avec de 
la vapeur de rubidium. 

Blæmbergen (18) utilise aussi un pompage avec un système à trois 
niveaux, échantillon de rubis, Al:0:, contenant du chrome. 

Abragam, avec Combrisson et Solomon (1) (6) (24) (54) emploient 
une solution présentant un effet Overhauser avec inversion. 

Citons encore l'effet solide d'Uebersfeld (57) et Abragam (3) et les 
transitions à plusieurs quanta, étudiés par Javan (43) et Winter (60). 


# 


9,2. Les expériences de précession libre. — Nous citerons enfin comme 
antécédents des Masers, les expériences de précession libre qui condui- 
sent aussi à des techniques utiles pour la mesure des champs magnéti- 
ques. Packard et Varian (48) utilisent un champ de polarisation intense 


un Maser à deux niveaux et à courant liquide. — 3.1. Renver- 


magnétique ». 
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orienté à go° du champ terrestre ; ce champ est coupé brutalement et, 
on observe un signal de précession libre. Skripov (53) a réalisé un dis- 
positif analogue fonctionnant en régime continu, grâce à un courant 
d’eau. En alimentant la première bobine avec la tension recueillie aux w 
bornes de la seconde bobine, Skripov a pu obtenir des auto-oscillations. 
Latyshev (45) a mis au point une variante de cette méthode. 


2.3. Instabilité de l’état macroscopique M, (!) antiparallèle à H,.— En « 
résonance magnétique nucléaire la première étude du couplage entre! 
les spins nucléaires et les circuits électriques.est due à Blæmbergen et 
Pound (20) qui montrent à l’aide des équations macroscopiques de la \ 
R. M. N. établies par F. Bloch (15) que ce couplage se traduit par un « 
amortissement appelé « amortissement par rayonnement cohérent » 
caractérisé par une constante de temps TA qui vaut : 


Ta —=1/2rynQM | (3) | 


‘où + est Le rapport gyromagnétique du noyau, n le coefficient de rem- 
plissage, © la surtension du circuit oscillant, M, le moment magnétique 
macroscopique par unité de volume. Ces constantes sont définies dans * 
les livres consacrés à la R. M. N. (4) (7) (31) (46) (51) (52). É 

K. V. Vladimirsky (59) a repris ensuite leurs calculs et montré que, # 
‘contrairement à leurs conclusions, un état où le moment magnétique # 
macroscopique a été retourné à 1809, émet un rayonnement si Tr To 
où T; est le temps de relaxation transversal, arrivant ainsi à la condi- 


d 


tion d'accrochage d’un « Maser » à R. M. N. : % 


— 2ryaMQT > 1. (4) 


Fhrahg op 


fonctionnement en régime continu par le renouvellement de la sub- 
stance où nous avons retourné le moment magnétique macroscopique. 

Nous avons donc décidé d'employer un liquide et envisagé trois 
méthodes possibles pour retourner les spins nucléaires d’un liquide en 
mouvement. 


1 
Selon une suggestion de Vladimirsky, nous avons cherché à obtenir un | 
3. Les différentes méthodes envisagées pour faire il 
È 


x 


sement non adiabatique du champ. — Cette expérience fut réalisée pour 
la première fois, par Purcell et Pound (49) avec un solide. Elle consiste 


x 


._( Ms est une intensité d'aimantation; conformément à l'usage il sera, 
appelé « moment magnétique par unité de volume » ou encore « polarisation 


ee. 
APTE 
7, 
> 
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à retourner le champ directeur de 180o° en un temps court devant la 
période de précession dans ce champ, ce qui était obtenu dans un 
- solide, par un moyen assez compliqué. J'ai remarqué qu'il serait possi- 
ble d'obtenir le même résultat plus simplement avec un liquide en 
mouvement : il faut lui faire traverser une région où le champ change 

» brutalement de sens. Cette technique nécessite un contrôle très précis 
… de la carte du champ; par contre elle dispense de toute stimulation 
radiofréquence nécessaire pour retourner les spins dans les autres pro- 
_cédés. Néanmoins, je n’ai pas réalisé ce projet, ayant utilisé la méthode 
du paragraphe 3 plus simple encore. 


ON RS ES EE Te SE Te 


# 


+ 
sr 


POS SRT | 


_ 


AR LE MAN CRT 


“ 3.2. Impulsion 1800. — Un champ tournant d'amplitude },, perpen- 
* diculaire au champ directeur de fréquence ajustée à la résonance, 
retourne les spins si la condition ÿh,t— + est réalisée, < étant la durée 
d'irradiation. J'ai pensé à appliquer ce type d’excitation à un liquide 
en mouvement : + serait le temps de séjour du liquide dans une bobine 
lacée dans un champ magnétique qui devrait être homogène et bien 
stable et où l’on établirait aussi le champ R.F.h,. Une difficulté parti- 
culière tiendrait à la vitesse d'écoulement non uniforme du liquide 
dans la bobine, c’est pourquoi je n’ai pas non plus poursuivi dans cette- 
voie. - 
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…_ 3.3. Passage adiabatique rapide. — Ce mode d’excitation fut proposé 
- par F. Bloch lors de la découverte de la R. M. N. (15). F. Bloch 
employait un champ radiofréquence tournant, d'amplitude h, et faisait 
… varier le champ magnétique directeur H en traversant la résonance. 
4 . k F " 3 [IH 
Les spins sont retournés si hi > ei 
…_ J'ai proposé de réaliser ce processus sous une forme expérimentale 
nouvelle sur un liquide en mouvement. Le retournement est produit A 


PAPER 
EAP ER ra En 


lorsqu'on néglige la relaxation. 


par passage du liquide dans un champ inhomogène en présence d’un , Ÿ 
champ R. F. de fréquence fixe, seule une zone étroite de ce champ HS 
| rapidement traversée est active. Ou: 


> Ja réussite de l'expérience est facilitée par l'emploi d’un champ R.F. 


_ d’amplitude constante, assez aisée à atteindre. : “A 
Nous étudierons maintenant en détail cette condition adiabatique qui 


est à la base de nos expériences, où elle est d’ailleurs utilisée plusieurs : 3 


Cette troisième technique a été choisie finalement pour sa simplicité; 


fois. 

. Des techniques anal 
… Chester (21) en résonance 
» les expériences proposées par ces auteurs, n 
à notre connaissance. 


ogues ont par ailleurs été proposées par Bolef et ; 
électronique, en faisant tourner un solide.; "500 
’ont pas été entreprises, à 
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CHAPITRE Il 


Étude du passage adiabatique rapide 


en résonance magnétique nucléaire. 


1. Résolution des équations du passage adiabatique rapide. — 
La condition adiabatique est très générale; elle est relative à l’in- 
fluence des changements d'orientation du champ magnétique directeur 

sur la polarisation magnétique nucléaire. 
Elle impose à celle-ci de rester constante 
ô et alignée avec le champ magnétique 
w directeur, lorsque ces changements 
É Y d'orientation sont suffisamment lents (5). 
; | . Nous étudierons ce problème lorsqu'on 
Herr ur est en présence d’un champ radiofré- 
wù quence h, tournant à la vitesse angulaire 
PE CT w,, le champ magnétique directeur variant 
Lan “de manière continue et traversant la“ 
7h valeur H, correspondant à la résonance « 
sul telle que H, + (w;/y) —0. Dans ces” 
conditions, c’est le champ efficace dans 
le trièdre tournant à la vitesse angulaire 
w, qui tourne de 180° (fig. 1) (réf. 50). 


Pis re 


1.1. Mise en équation. — Les équations macroscopiques de la R. M. N." 
en négligeant la relaxation, s’écrivent dans le trièdre tournant à la 


pulsation w, en présence d’un champ R. F.h; tournant à la vitesse 
angulaire w, : } 


—> | 
t dM ET CNE Ex à ù | 
E = (MAG) , (1) 


avec : / | 
RSS VE —+ d 
Her (H + ©) + Au. 10 


is ; : . s 
Posons H = H, + AH, avec H, + ® — o et faisons varier AH linéaire- 
ment avec le temps : AH —#(4H/dt). L’équation (1) devient : | 


“ = Ma(ru + tT w)] (2) 
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En utilisant un temps réduit +, défini par la relation + — yhié, l'équa- 
tion (2) s'écrit : 
IN nn — 2 
a LT 
TH — MAÇu + < w) (3) 


et ne dépend plus alors que du facteur sans dimension : 


AR (4) 


(dH/dt) 


Ce paramètre interviendra fréquemment dans la suite de cette étude. 
L'équation vectorielle (3) est équivalente au système d'équation 
suivant : 


dMxz -_ T M 
FEAR ONE 


dMy LS FT 


dMz 
2 ——M 
AT } 


_ Ce système d'équations a déjà été résolu pour a > 1, par F. Bloch (15). 
Pour a € 1, on en connaît une solution approchée donnée par R. Gabil- 
lard (32). 

Nous entreprendrons ici la résolution de ce système pour toute une 
série de valeurs de a, intermédiaires entre les deux cas asymptotiques 
précédents. Ce problème est nettement plus compliqué et il a nécessité 
“ l'emploi de la machine à calculer de M. Hénon de l’Institut d’Astro- 


… physique. 


4 1.2. Le facteur de retournement F. — Si la condition a > 1 n’est pas 


= 
suffisamment bien réalisée après le passage par la résonance, M fera un 


h angle 8 avec le champ _P Le temps de relaxation T:, temps court, 
essentiellement dû à l’inhomogénie du champ dans les expériences 
| envisagées ici, fera alors rapidement disparaître les composantes trans- 
* versales et seule se conservera avec la constante de temps Ti, la com- 
4 posante du moment magnétique le long de Her. Le facteur de retour- 
» nement F, rapport du moment magnétique macroscopique final M, au 
“ moment magnétique macroscopique initial M sera défini par : 


F—M/M;= — cos 6. (6) 


1.3. Résolution à l’aide d’une machine à calculer analogique. — 1.3-1. La | 
MAGHINE A cazcuzer. — Avec Michel Hénon et à l’aide d’une machine 
à calculer analogique qu'il a construite à l'Institut d’Astrophysique, 
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k 

— nous avons intégré le système d'équations (5) pour différentes valeurs « 

de a (fig. 2). 

Sur ce dessin, les éléments représentés par des triangles sont des 
amplificateurs continus de gain — 60 000. 

Utilisés avec des résistances de contre-réaction de l’ordre de 1 MQ, « 

ces amplificateurs permettent de réaliser des additions. Utilisés avec « 

: des résistances en série de 100 MQ et des condensateurs en parallèle de 

1/2 LE (constante detemps, 50 secondes) nous obtenons une intégration. 

FE Les conditions initiales sont imposées en fixant les tensions aux bor- 

nes des condensateurs d’intégrätion au moyen d’un circuit auxiliaire. 

Au début du calcul les condensateurs sont connectés aux intégrateurs 

par un ensemble de relais. 4 


dei), 


> 

Ë 
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Fig. 2. — Schéma employé pour la résolution analogique 


des équations de Bloch du passage adiabatique rapide. 


__ 1.3-2. CHoIX DES CONDITIONS INITIALES. — Les conditions initiales 
_‘théoriques sont M,—M,=— 0, M:= + 1 pour : ——.En pratique, - 
il faut évidemment partir d’un temps finir: ——+;, en utilisant le fait 
qu'au début du mouvement Mreste sensiblement aligné sur le champ Hit 
qui tourne lentement. L'erreur correspondante sera calculée plus loin; 
la valeur adoptée pour +; dépend de a et varie de 0,66 à 4o. 44 
Nous prenons donc finalement comme conditions initiales : “2 


À ’ 
CL nu Cdi de de M à nes dde Éd ont CE nu RÉ A ÈR 


O7=—";, 7 positif et suffisamment grand, 
, M, = afri 
M 0, 
Nr Ï | 


Le module de M peut être choisi arbitrairement car les équations 
. sont homogènes. * 


ee } 


_ 


3 
54 
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1.3-3. CHoix DES CONDITIONS FINALES. — On désire obtenir l’angle & 


> — 
“entre M et Her pour + infini. Cette valeur est pratiquement atteinte au 
temps r—= 1, pour les mêmes raisons qui ont fixé le choix de +; et nous 
Mprendrons t,— :;. 


1.3-4. LecrTuRE Des RÉSULTATS. — La machine analogique fournit 
1,M,M; sous forme de tensions variant au cours du temps. Nous avons 
£ ee n . . . : 

choisi d'enregistrer M, en fonction de M, sur un enregistreur xy, 


5! 1e. 1 L 1 1 1 1 


Fig. 3. — Enregistrement obtenu par la machine à calculer analogique. 
4 Cet enregistrement représente la projection du mouvement de la polarisa- 

_ tion magnétique M sur le plan xOz lors du passage par la résonance, 
D pour a — 0,7 et Tr = — Ti = 4a. Les directions initiale et finale du champ 
1% magnétique sont notées H; eff et H, eff respectivement. J 


'est-à-dire la projection du mouvement de M dans le plan xOs. La 4e 


figure 3 reproduit à titre d'exemple la courbe obtenue pour a—0;7 


— > ; 

_ On détermine facilement l'angle 6 entre M et Her à l’aide de cette 
projection, d’où le facteur de retournement F —— cos 6. Les résultats 

le tableau I et la figure 4. On peut constater que 


so it représentés par 
le retournement est pratiquement complet pour a >> 3, valeur en bon 


cord avec les expériences de Bloch (16) et Guillotto (37). 


1 3-5. Précisron. — Calculons l'erreur due au choix des conditions | 
itiales approximatives ere toet finales <—,. Pour 5=—%, par 
bstitution dans le système d'équations (5), on peut trouver un déve- 
| Annales de Physique, 1950- 42 
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TaBLeAU Î 
a per 0 F = — cos 6 
a a a 
Ce] 20 153 + 0,90 
e 20 147,25 + 0,85 
14 20 I4I + 0,78 
10 20 133,5 + 0,69 
7 10 E2 7 + 0,59 
5 10 116 + 0,44 
a 10 98 HO 
2 10 81,5 — 0,15 
1,4 10 63 —— 0,44 
I 10 49,5 — 0,65 
0,7 4 40,5 ar 0,76 
0,5 4 22,5 — 0,92 
0,32 4 8,5 — 0,99 , 
QE 4 2 — (1—5.10) 
Résultats du caleul analogique : facteur de retournement lors d’un passage rapide 
par la résonance pour différentes valeurs de a = = yh?/(dH/dt). £ 


Facteur de Retournement f. 
(==) 


1 


Fig. 4. — Facteur de retournement F — — cos 6 lors d’un passage par la 
résonance, calculé en fonction de a = yÿh?/(dH/dt). 
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# . Le ECS ,. 
On en déduit l'angle A8 entre M et Hey à l'instant 5— —:, 


1 fa\3 
Ne (£) (7) 
AB est l'erreur faite sur 0 en commençant le calcul à l'instant —:;, car 
cette erreur d'angle est conservée dans le mouvement de M. L'erreur 
“faite sur 6 en arrêtant le calcul à l'instant :;—+ est la même. 
Numériquement, compte tenu des valeurs de a et de :;, données dans 
le tableau I, cette erreur ne dépasse pas 0,02 radian, valeur atteinte 
pour a— 0,7. 
D'autre part, le procédé analogique introduit des erreurs qu'il est 
“difficile de déterminer avec précision mais que nous estimons à 
0,02 radian sur l’angle 6. Finalement, l’erreur sur 8 ne dépasse certai- 
“nement pas 0,0/ radian ; l'erreur sur F s’obtient en multipliant l’erreur 
sur 0 par sin 6 ; sa valeur absolue maximum est 0,04. 
Nous avons vérifié expérimentalement ces formules pour un large 
* domaine de valeurs du paramètre a, par des mesures qui sont exposées 
“dans les paragraphes suivants et qui portent sur des conditions expéri- 
mentales nouvelles. 


1 


Fig. 5. — Schéma de la circu- 
lation installée dans l’entrefer 
de l’électroaimant. B, est la 
bobine de retournement et B, 

- est la bobine de l’autodyne ou 

» du « Maser ». 


* 2. Réalisation du passage adiabatique rapide en champ fort 
» par un courant d’eau (9). — 2.1. La circulation d’eau. — Nous dis- 
» posons d’un électroaimant Beaudoin de pièces polaires de 20 cm de 
UN l’entrefer était de 4o mm. Le champ magnétique est réglé à 
* Ho —6 goo G au centre correspondant à une fréquence de résonance 
D —20,4 MHz pour les protons (14). 

$ Nous avons installé une circulation d’eau dans l'entrefer de l'élec- 
‘troaimant (fig. 5). Une première partie du circuit est faite en tuyaux 
de 1 cm de diamètre et de 20 em de long, où l’eau séjourne un temps 
. long devant son temps de relaxation longitudinal T;. L'eau passe 
| énsuite dans un tube de 2 mm de diamètre où elle coule à une 
- vitesse v—57 cm/s, vitesse moyenne calculée à partir du débit 
 D—1,8 cm'/s et de la section du tube. Ce tube sort de l’entrefer 
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puis y rentre à nouveau en traversant deux sondes : une bobine de 
retournement à 8,5 cm du centre de l'entrefer puis une bobine de 
détection située au voisinage du centre de l’électroaimant. 


2.2. Le retournement par passage adiabatique rapide. — La bobine de 
retournement comporte 20 tours de fil sur 23 mm de long, bobinés sur 
un mandrin de téflon de 6 mm de diamètre ; un trou percé au centre dei 
ce mandrin permet le passage du tuyau de 2 mm de diamètre. Cette, 
bobine est alimentée par un amplificateur HF fournissant une dizaine 
de watts, soigneusement blindé. Un générateur HF réglé à la fréquences 
fi= 28,7 MHz attaque cet ensemble et fixe la valeur de la fréquence 
d’excitation du retournement. L’amplitude du champ R. F. de polari= 
sation rectiligne peut atteindre 2 G, soit 1 G pour chacune des compos 
santes circulaires. | 

Cette bobine est placée radialement dans l’entrefer de telle sorte que” 
le champ magnétique directeur ait la valeur : 


H,— 27/7 —6 740 G $ 


+ 


au centre, cette valeur correspondant à la fréquence de résonances 

PRE 5 dH : 

J\ = 28,7 MHz. Dans cette région, le gradient du champ > le long du 
rayon, vaut 2/40 G/cm. \ 

La vitesse de variation du champ magnétique directeur H subie par 

le liquide en mouvement est finalement : 


dH dH 
HV = 14 000 G}s. 


où v est la vitesse linéaire de l’eau. 

Si l’on admet que la zone de résonance effective s'étend à la région 
où AH << 10 h;, cette zone mesure au maximum 1 mm de long; elle 4 
donc très étroite devant les dimensions de la bobine et du champ : IS 
gradient y est donc bien constant. La durée de retournement est dé 
0,02 s ; elle est effectivement négligeable devant le temps de 4 


! 
| 
à 
Ï 
À 


üon (T, —o,7 s), comme nous l’avons supposé dans la théorie. 

La fréquence f, du champ d’excitation n’est pas critique non plus 
Lorsqu'on change cette fréquence, il se produit simplement un change 
ment de la position de la zone de résonance, ce qui n’a pas d’inconvé® 
ment. Cependant le gradient du champ directeur varie un peu ce qui 
modifie la valeur optimum de k,. Pour réduire cette valeur de À, nécés= 
saire, il y a intérêt à se placer dans des conditions où le gradient soit 
faible, donc à choisir H; le plus proche possible de H,. Mais alors {# 
devient voisin de 7 et on est limité dans cette voie par l'existence d’un: 
couplage parasite résiduel entre l'émetteur et le détecteur autodyne qui 
fonctionne à la fréquence /,..Finalement, nos essais nous ont conduit à 
adopter un écart de 700 kHz entre ces deux fréquences. 2 
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2.3. Etude du retournement. Mesure de M,. — La mesure de M, en 
valeur relative est obtenue par résonance magnétique nucléaire clas- 
-sique, au moyen d’un autodyne qui décèle le signal d'absorption ou 
* d'émission (38). On peut régler le fonctionnement de l’autodyne avec 
un niveau d'oscillation suffisamment élevé sans saturer le courant 
- d’eau ; on assure ainsi la linéarité de la relation entre le signal et la 
polarisation magnétique macroscopique des protons dans toute la 
gamme étudiée qui est comprise entre +7Ho, xHs correspondant à 
» l'équilibre thermique. 
… La figure 6 représente en valeur relative le signal de l’autodyne donc 
» la polarisation magnétique des protons du courant dans la bobine de 


ne Ra 
+ — 


Le 


Facteur de Hefournement F 


4 


Fi 


PEN PER GER 


restante après le passage adiabatique rapide en fonction de log a avec 
a = yh}/o(dH/dr), h, étant variable, courbe n° 7. Les courbes 2 et 3 repré- 
sentent les résultats qui auraient été effectivement observés s'il n’y avait 
pas eu une dépolarisation se traduisant par une affinité de rapport & = 0,9: 
{courbe 2) ou de rapport & — 0,8 (courbe 3). La courbe n° 4 est la repro- 


duction de la figure 4. 


détection en fonction de log a, a étant le paramètre définissant la rapi- 
* dité du passage par la formule 4, — ;h2/(dH/dt), pour différentes 
» valeurs de z.. 

Mais la durée, {— 0,169 s, de transport du liquide entre les deux 
bobines, n’est pas négligeable devant le tem ! 

… ce qui nous permet de mesurer ce temps T,. En effet, cette relaxation 
+ se traduit par un affaiblissement de la polarisation effective, et sur les 


| droite d’ordonnée + 1 de la figure 6. Sur ce graphique nous avons 

» tracé des courbes corrigées de cette dépolarisation parasite. ( 

“ … L'accord entre la courbe expérimentale et la courbe correspondant à 
x a CS 

À «— 0,8 est satisfaisant, nous choisissons donc cette valeur 4 —0,8. 


D Le temps de relaxation T; est ensuite calculé par l'équation : 


Brig6. — Valeur relative F de la polarisation magnétique macroscopique 


ps T, de l'eau de la ville, 


. courbes par une affinité de rapport + — exp (— t/T;) par rapport à la . 
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a —exp (—({/T;)— 0,8. Compte tenu de la valeur de {— 0,165 s, nous 
obtenons la valeur du temps de relaxation longitudinal T, de l’eau uti= 
lisée T; — 0,75 s. L'erreur est d'environ 5 p. 100 sur la mesure de # et 
de 5 p. 100 sur « erreur due aux mesures d'amplitude du signal de 
l’autodyne, finalement T;,— 0,75 +0,19 s. Cette valeur de T, est bien 
inférieure à celle de l’eau pure ce qui est naturel puisque nous utilisons 
de l’eau de la ville qui est passablement polluée. | 
Ces expériences pourraient servir à une mesure intéressante de T,, à 
condition d'opérer avec des liquides purs, soigneusement désoxygénés, 
travaillant en cycle fermé grâce à une pompe absolument étanche à l'air 
dont nous espérons pouvoir disposer dans un proche avenir. En part: 
culier on peut mesurer ainsi le T; des différentes composantes d’un 
spectre de haute résolution. La précision pourrait être notablement 
améliorée en choisissant un temps { tel que e‘/T1— 1/2 de manière à 
obtenir une polarisation nulle dans la bobine de détection (moyenne 
entre + M, et — M). L’autodyne sert alors d'appareil de zéro permet= 
tant ainsi une mesure précise de «. 
Une fois tenu compte de cette dépolarisation parasite, il ne subsist& 
plus qu’un léger décalage suivant l’axe horizontal entre les courbes 
théoriques et expérimentales de la figure 6. 
_ Une partie de ce décalage est due à une estimation du champ RF 2% 
trop élevée dans la bobine de retournement ; une erreur de 13 p. 100 
sur l'appréciation de k, dans la bobine de retournement serait néces= 
saire pour rendre compte de cet écart. 
Une autre cause d'erreur difficile à évaluer vient des écarts à l’uni- 
formité de la vitesse des filets de courant d’eau dans le tube : nous 
sommes en réalité en régime d'écoulement laminaire. 
Nous pouvons conclure que la loi théorique que nous avons calculée 
est bien vérifiée aux erreurs expérimentales près, et nous avons pu 
obtenir dans la bobine de l’autodyne une polarisation magnétique 
nucléaire du courant d'eau valant — 0,7 fois celle correspondant à 
l'équilibre thermique. 


À 


3 Réalisation du passage rapide adiabatique en champ 
faible (10). — 3.1. La circulation du benzène. — Cette même technique 
de retournement a été utilisée dans le champ de fuite d’un électroaimant, 
dans la région où le champ s’abaisse à 10 G, soit à environ 4o cm du 
centre de l’entrefer. | 

Le temps de transit est, dans cette expérience, trop long pour que 
l’eau de la ville convienne, aussi avons-nous installé une circulation de 
benzène. Nous n'avons pas atteint le temps de relaxation théorique 
(T1 = 19 secondes), mais une valeur suffisante pour rendre l’expérience 
possible. Le benzène séjourne d’abord dans l’entrefer de l’électroaimant 
puis il en sort par un tuyau de 6 mm de diamètre intérieur où il coule 


à une vitesse de 1 m/s. Ce dispositif sera décrit plus en détail au cha 
pitre IV. 
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3.2. Le retournement par passage adiabatique rapide. — Nous utili- 


» sons une bobine de retournement B;, comportant 855 tours bobinés sur 


+ 


255 mm de long et 14 mm de diamètre. A l'intérieur de ce solénoïde 
passe le tuyau véhiculant le benzène. Un générateur B. F. de labora- 
toire ordinaire suivi d’un amplificateur à large bande alimente cette 
bobine avec un courant alternatif d’une fréquence de 50 kHz et d’une 
amplitude de 10 mA, courant qui crée au centre du solénoïde un champ 
tournant À, d'environ 200 mG. L'impédance de la bobine n'est que de 
180 ohms à 50 kHz, la puissance d'excitation requise est donc minime 
et la bobine n’a pas besoin d’être incorporée dans un circuit accordé. - 
Nous pouvons ainsi changer la fréquence de retournement en modifiant 
simplement la fréquence du générateur B. F. 

Cette bobine est placée dans le plan de symétrie médian de l’élec- 
troaimant ; le champ de fuite est donc perpendiculaire à la bobine. Le 


É aH re \ : , x 
gradient -- dans la région ou se produit la résonance est de 1,79 G/cm. 


Finalement, compte tenu de la vitesse v, du gradient et du champ 
tournant ,, nous avons pu obtenir pour le paramètre a, 
a—"yh?/(dH/dt), 
jusqu’à la valeur 6. Le facteur de retournement théorique F est prati- 


quement égal à — 1. 
Nous utilisons une bobine longue pour assurer Île succès du retourne- 


. ment quel que soit le champ de l'électroaimant dans de larges limites. 


2 


’ 


hé fan À 


c’est-à-dire à l’accor 


Ainsi lorsque le champ est réduit à 750 G, la zone active se déplace de 
18 cm sans que cesse de se produire le retournement. 

L'efficacité du retournement a été mise en évidence en vérifiant la 
possibilité d'obtenir des auto-oscillations du type Maser dans une 
bobine placée plus loin sur le courant d’eau et dont la surtension à été 
augmentée par réaction. Elle sera étudiée en détail au chapitre VII, 


paragraphe ro 


CHAPITRE I 


Description de l’auto-osciliateur 
du type « Maser » en champ fort (11): 


1. Le circuit à haute surtension. — La condition d'accrochage 
$ . . »7 PER 
d’un Maser, comme nous l'avons vu au chapitre premier, s écrit : 

— 2rnÿMoQT2 > 1 : (1) 


lorsque les fréquences de R. M. N. et du circuit électrique sont égales, 
d. Nous allons rechercher les valeurs les plus 


favorables des différents facteurs du premier membre de cette inégalité. 


— 
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Valeur de M. — Au chapitre précédent il a été établi que notre pro-f 
cédé permettait d’atteindre pour M,, polarisation magnétique macro- 
scopique par unité de volume, une valeur correspondant à — 0,7 fois las 
polarisation d'équilibre dans le champ H, soit M,— 1,6 10 © ergw 
gauss”-! cm *. Une eau plus pure permettrait d’atteindre, si besoins 
était, — 0,9 fois la polarisation d'équilibre. i 


Ce 


Valeur de T;. — Le temps de relaxation transversal T, est dû essen- 
tiellement à l’inhomogénie du champ directeur H, ; en vue de la com-" 
battre nous employons un échantillon de petites dimensions placé dans 
une région de l’entrefer de l’électroaimant choisie pour sa bonne homo- 

. génie de champ magnétique. Cette valeur de T; a été mesurée prélimi-. 
nairement par une expérience de R. M. N. classique, d’après la cons-" 
tante de temps de décroissance des oscillations dites « wiggles ». Nous 
avons trouvé T,—1,6.107* s, valeur relativement courte. 


Valeur de n. — Le coefficient de remplissage » est rendu maximum 
en prenant une self de petites dimensions bobinée directement sur le « 
tube de verre qui sert à l’écoulement d’eau. 4 


cts best à maté bnnté pts te tite nn). 


ET | 


Bobine | 
du” MaserŸ 


MNT, EE 


ER  10Kw 
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Lol éd 


Fig. 7. — Schéma du multiplicateur de Q à 30 MHz. La sortie S, attaque. 

_ une lampe amplificatrice B. F. utilisée lorsque le montage est employé en 
autodyne, la sortie S, attaque une lampe montée en cathode follower 

_ permettant de mesurer la tension H. F. et d’alimenter le récepteur hétéro-" 
dyne. 4 


Ts 


2", 2, 


Valeur de Q. — Cette bobine de 4,5 mm de diamètre et ro mm de 
long, comporte 25 tours de fil 3/10 mm de diamètre ; sa self est de. 
4,9 LH. Mais son coefficient de surtension est faible, de l’ordre de 30, 
et il faut l’augmenter considérablement par réaction positive. & 

Cette réaction est produite par un montage de Clapp (29) (fig. 7) lan 
self étant incorporée à un circuit résonnant série, dispositif qui facilite 
la liaison à distance par câble coaxial. Le taux de réaction est réglé 
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d'abord par un condensateur variable de couplage, commandé par un 
démultiplicateur. Malgré cette précaution, ce réglage n'est pas assez 
progressif : nous l’avons complété par un réglage fin obtenu par de 
faibles variations de la haute tension. Ainsi nous nous sommes en 
général, placé à 1 V en dessous de la limite d'accrochage, accrochage 
progressif et réversible. 

La surtension Q très élevée du cireuit composite ainsi obtenue n'est 

* pas mesurable au Q mètre ordinaire. Elle a été déduite de la largeur 

de la bande passante à un affaiblissement à 0,707 par la formule clas- 

» sique Ao — ©o/Q. 

… Nous avons ainsi pu atteindre des surtensions de l’ordre de 10 000 avec 
une stabilité satisfaisante et les mesurer avec précision (photo 2, 
planche I). D'autre part la stabilité en fréquence de ce circuit composite 
est de l'ordre de 10—* en valeur relative nettement meilleure que la 

L stabilité du champ magnétique directeur. Celle-ci se manifeste par 

une dérive lente de l’ordre de 100 mG/s, dérive due à la décharge de la 
batterie d’accumulateurs qui alimente l'électroaimant. Cet inconvénient 

» à pu être éliminé comme on le verra par la suite. 


Résultats. — Compte tenu des valeurs ainsi atteintes pour Îles diffé- 
… rents facteurs du premier membre de l'inégalité (1), nous arrivons à la 
- valeur numérique : 


2rynMoQT 2 = Je 


J 
S 
| 
= La valeur atteinte est donc suffisante pour que l'on puisse espérer un 
"fonctionnement en auto-oscillateur du type Maser, ce que nous avons 
… constaté expérimentalement. 


» Nous couplons faiblement le circuit à haute surtension à un récepteur 
‘hétérodyne dont l’oscillateur local est réglé à une fréquence f. voisine 
- de la fréquence d'accord f, de ce circuit. La sortie du récepteur attaque 
1 l'entrée de la déviation verticale d’un oscillographe. 

l  Alimentons la bobine du circuit à haute surtension avec le courant 
» d’eau, dans lequel nous avons retourné le moment magnétique macro- 
… scopique des protons, selon la technique décrite au chapitre I, para- 
» graphe 2. Réglons le champ H, à une valeur telle que la fréquence de 
… résonance /, des protons soit supérieure à celle f. du circuit oscil- 
» jant, et laissons décroître lentement le champ H, grâce à la dérive de la 
» batterie d'alimentation. 
… Lorsque la fréquence fo 
” cuit se met à osciller en « Maser 
-yH,/27, à l’entraînement de fréquence près, 
… hétérodyne dont l'oscillateur local est rég 


r yH 
ervons finalement les battements de fréquence —— fr. Le 


ë., 
4 
2. Fonctionnement en auto-oscillateur du type « Maser ». — 


devient suffisamment voisine de f!, le cir- 
». Ces oscillations de fréquence 
passent dans le récepteur 


- obs 


MN - 
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champ H, continuant à décroître, la fréquence des battements diminue « 
vH : l 
“puis s’annule lorsque == /. ; nous sommes au battement Zéro qui se 


traduit par une crevasse sur l'enregistrement car la partie basse fré- 
quence du récepteur ne laisse pas passer les fréquences inférieures à 
8o Hz environ. Puis la fréquence des battements croît à nouveau, valant 


alors fr — ve enfin le Maser décroche (photo 1, planche T). 


La plage d'accrochage ainsi définie est de l’ordre de 3 kHz. 

Lors de ces premiers essais l'amplitude des oscillations ne restait pas 
constante, phénomène déjà signalé par Feher (27) et Castle (23). Nous: 
avons même parfois observé des fonctionnements en régime pulsé, sans 
réussir à obtenir des conditions reproductibles de cet effet. Depuis cesw 
expériences ont été reprises avec C. Fric et considérablement amélio-, 
rées au point de vue de la stabilité, en particulier le champ magnétique 
est maintenu constant grâce à une stabilisation par contre-réaction 
décrite par C. Fric (28). Nous avons ainsi réussi à obtenir, contraire- 
ment aux auteurs cités précédemment, une amplitude constante visible 
sur la photo 3, planchel. il apparaît donc que les variations d’amplitude ; 
des oscillations signalées précédemment, soient liées au régime transi- * 
toire-des expériences dans lesquelles elles ont été observées et non à « 
une propriété fondamentale des Masers. 

3. Application possible à la mesure et à la stabilisation des 
champs magnétiques. — Ce montage a toutes les applications habi-# 
tuelles des « Masers », sauf l'emploi en étalon de fréquence car la fré-« 
quence dépend du champ magnétique H} ; utilisée en amplificateur, lan 
bande passante serait très faible d'environ 200 Hz à mi-hauteur, la sur- 
tension correspondante étant d'environ 150 000. 


3.1. Mesure des champs magnétiques. — Par ce dispositif, la mesure 
par R. M. N. des champs magnétiques ou des rapports gyromagné-s 
tiques y est considérablement simplifiée : il suffit de mesurer la fré-" 
quence d’oscillation du Maser. On est dispensé des servitudes habi 
tuelles de balayage et de pointage du sommet d’une courbe. La précisions 
est toutefois limitée par l'entraînement de fréquence dont nous parle 
rons plus en détail à propos du Maser en champ faible. L'erreur co 
respondante peut atteindre dans les conditions où nous sommes ici 
107% en valeur relative. | 


: 
| 
| 
| 
L 


3 2. Stabilisation des champs magnétiques. — Au lieu de mesurer 1 
fréquence du Maser on peut employer un dispositif discriminateur de 
fréquence qui fournit un signal d'erreur lorsque la fréquence du Maser! 
vient à se modifier, ce signal d’erreur servant ainsi à stabiliser le cham ë 
magnétique. Ce système est actuellement étudié au laboratoire, a 


D 


pe 


ati or mme “45 “ao ae, À de Eat EN jhbt ds de: SZ 48, Ê- 
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H. Hahn (39); comparé à la stabilisation Q protonique » de Pac- 
kard (47) il est plus simple : suppression de la modulation du champ 
et de la détection de la modulation du signal d’où une réponse plus 
rapide du système ici proposé. 


3.3. Possibilité d'emploi en spectrographie à haute résolution. — On peut 
aussi songer à utiliser directement cette source HF pour alimenter la 
partie émetteur d’un spectrographe à haute résolution se rendant ainsi 
indépendant du champ magnétique directeur. Ceci nécessiterait toute- 
fois un circuit à haute surtension ne présentant que de minimes dérives 
en fréquence. La mise en œuvre de cette idée serait alors très fruc- 
tueuse pour permettre la spectroscopie à haute résolution à partir d’une 
stabilisation elassique de qualité modeste à 10° près. 


3 4. Améliorations possibles. — La précision dans ces différentes 
applications serait notablement améliorée en employant un champ 
directeur H, très homogène. En effet le T, serait plus long et la surten- 
sion Q du bobinage pourrait être plus faible d'où une diminution 
considérable de l’entraînement de fréquence. 


CHAPITRE IV 


Description de l’auto-oscillateur du type Maser 
en champ faible (10) 


1. Comparaison des conditions de fonctionnement en champs 
faible et fort. — Le succès du dispositif précédent nous a incité à nous 
inspirer du même principe dans le domaine des champs faibles où les 
expériences sont en général plus difficiles, la polarisation magnétique 
diminuant proportionnellement au champ Hs. Au contraire notre dis- 
positif nous permet de bénéficier de la polarisation magnétique nucléaire : 
considérable du courant d’eau ou de benzène obtenue dans l’électroai- 
mant jusqu’à une distance de 2,5 m de l’électroaimant : son champ de 
fuite est alors faible devant le champ terrestre. Ceci est possible, grâce 


au temps de relaxation suffisamment long des liquides employés et au 


changement adiabatique de direction du champ magnétique directeur 


le long du tuyau où coule le liquide. 
Dans ces conditions, la condition d'accrochage : 


—— 2yMoQT 2 ee I (1) 


est indépendante de la fréquence, donc du champ dans lequel opère le 
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EL: 
Maser puisque M, est fixé par la polarisation initiale dans l’électroai- 
mant auxiliaire. : : 
Comparons cette expérience à celle du chapitre précédent en champ 
fort. Ici nous avons été obligés d'accroître considérablement le volume « 
de la bobine B,, dont le volume vaut maintenant un peu plus de 20 cm*? 
pour lui conserver une surtension naturelle convenable de l'ordre de N 
30. Le champ magnétique H, est alors fourni par des bobines de N 
Helmholtz dont l’inhomogénie est faible : 0,9 mG sur le volume de 
l'échantillon, nettement meilleure que celle observée en champ fort, M 
24 mG. Nous avons fait presque toutes les expériences à la fréquence K 
fo—= 14,1; kHz le champ correspondant H, vaut alors 3,31 G. | 
Le même système, par simple modification des capacités d'accord, a # 
aussi fonctionné entre 1 kHz et 36 kHz, les champs magnétiques valant M 
alors 0,25 G et 9 G. 


rot 


par la nécessité d'obtenir la polarisation macroscopique maximum par 
ke unité de volume à l’entrée de la bobine du Maser. Cette polarisation est 
donnée par l’expression : 


Mio = xH, exp (—#/Ti) | (2). 


expression où x est la susceptibilité magnétique nucléaire, H, le champ 
magnétique dans l'électroaimant de polarisation (7500 G), é le temps 
d'écoulement du liquide de cet électroaimant à la bobine B, (4— 4,5 s) 
et T; le temps de relaxation. Nous admettons que la polarisation | 
nucléaire atteint sa valeur d'équilibre dans l’entrefer, ce qui est justifié, 
car le temps de séjour y est de 20 secondes, et les T, obtenus ne dépas-. 
sent pas 6 secondes. F 
D'après la formule (2) nous avons donc avantage à utiliser des ne 
: 


; 
2. Le choix du liquide. — Dans le choix du liquide, on est guidé { 
* 


1Fd 


des à élevés et à T, long. Pl 
Pratiquement nous avons utilisé de l’eau et du benzène. Les polari-. 
sations respectives sont alors de 4.107 et 6,7. 107 erg gauss-! cm. 
: : Les températures de spins correspondantes sont alors de — o°8 K et de 
— 093 K respectivement pour l’eau et le benzène dans un champ de 
3,3 G. Les résultats sont un peu moins bons pour l'eau que pour le” 
| benzène, mais son emploi est nettement plus facile. TS 
On pourrait améliorer un peu les conditions en employant l’éther 
éthylique ou le cyclohexane. Le méthane à 100° K, HD liquide à 150 K. 
ou ‘He à 1° K permettraient d'atteindre des polarisations considérable- 
ment supérieures, mais au prix de difficultés techniques elles aussi. 
considérables. :: 648 
Le xénon gazeux permettrait d'atteindre un temps de relaxation très , 
long mais la susceptibilité est très faible et la fréquence de résonance - 


. 4 fois inférieure à celle des protons pour la même valeur du champ 
magnétique. See L 
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3. La circulation du liquide. — Le liquide, eau ou benzène, est 
- refoulé par une pompe, sous une pression de 4 m d’eau, dans un réser- à 
… voir de 500 cm® placé dans l’entrefer d’un électroaimant où règne un 


LAS 


_ 


champ magnétique de 7 500 G. Le débit voisin de 30 cm?/s, est mesuré 4 
… par un débitmètre à bille. Le liquide sort de ce réservoir par un tube de Die. 
* 6 mm de diamètre, compte tenu du débit nous en déduisons la valeur 
“ moyenne de la vitesse dans le tube : v — 95 cm/s; le régime d'écoule- $ 
” ment est donc turbulent, la vitesse critique étant de 4o cm/sec. Ce tube | à 
/ passe au centre de la bobine de retournement B;, décrite au chapitre II, È 
w Le 
“ LS 


à 2 E 
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= Ve 
œ U 
[eh] > 
[= ren ë 4 
5 ar0 Trajet 2 à 
e 5" Pa 
jf 


RCE 
ER TES M 


PS OBS 


: Bi 
Bo É 


Electro - aimant 


… Fig. 8. — Schéma de l’appareillage utilisé dans les champs faibles. Le champ H, 
_ : est de 7 500 G. La valeur du champ H, est comprise entre 0,25 et 8 G. 
De Le champ H, est d’environ 10 G. B, est la bobine de retournement, B, est. 
É la bobine du circuit à haute surtension de la figure 9. 


passe ensuite dans une ampoule dont le 
burette graduée est V, = 23,9 cm°; autour 
du maser. Cette bobine est située 


+ paragraphe 3. Le liquide 
» volume V,, mesuré avec une 
de cette ampoule est bobinée la self Bo Cett 
_ à 2,5 m de l'électroaimant. Le temps mis par le liquide pour passer du 
 Léservoir situé dans l’entrefer à la bobine B, est de 4,5 s par le circuit 
normal n° 1. Une autre canalisation n° 2 plus longue permet de porter 
» ce temps à 8 secondes. Nous disposons aussi d'une dérivation qui permet pete | 
- de modifier le débit dans la bobine B,. Cette dérivation est placée juste 
“ Ayant la bobine B, de manière à modifier le moins possible le temps de 
> parcours du liquide (fig. 8). 

& Dre pompe ee He être bien étudiée ; malgré les précautions 
À prises, nous n'avons pas réussi à éliminer complètement de légères 
“ fuites, en particulier à la pompe. SNS a 
“ C’est à ces défauts que nous attribuons la lente diminution du Li 
* Observée sur des durées de l'ordre de la semaine. Get effet est d’ailleurs 
plus sensible pour le benzène car le T, effectivement obtenu est plus … 


… long que celui de l’eau. 


-102 
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4. Remplissage du système de pompe et des tuyaux. — Noûs 
nous sommes approvisionnés en benzène chimiquement pur ou en eau 
distillée, mais comme l’oxygène paramagnétique raccourcit considéra- 
blement le temps de relaxation T,, nous avons préalablement soumis 
ces liquides à une ébullition prolongée en présence d’azote, tandis que 
tout le système de circulation du liquide était aussi balayé par un cou- 
rant de ce gaz. L’azote employé est chimiquement pur ; la teneur en 
oxygène est inférieure à 2.10—°. Le remplissage est ensuite fait en 
refoulant l’eau ou le benzène par l’azote sous pression. 


Pour l’eau nous avons pu obtenir un T, de 2,5 s, alors que le T; du 
liquide pur est de 3,5 s. Pour le benzène le T; maximum atteint a été 
de 5,7 s au lieu des 19 secondes du liquide pur. Une explication pos- 
sible est une dépolarisation parasite, créée par des champs magnétiques 
alternatifs pendant l’écoulement du liquide, ce que nous étudierons 
dans le paragraphe suivant. 


cernes lé 


4 


i 4 
5. Dépolarisation par des champs magnétiques alternatifs para- 


sites. — Le liquide pendant son transport à la vitesse v, de l’élec- 
troaimant à la bobine B,, est soumis à un champ magnétique directeur 
variable H, résultant de la composition des champs de fuite de l’élec- 


troaimant et des bobines d'Helmholtz et du champ magnétique terrestre. 


Il est aussi soumis à des champs magnétiques alternatifs parasites dont “ 


le spectre de fréquence contient essentiellement les harmoniques de la 
fréquence fr — 50 Hz du réseau. L'origine de ces champs magnétiques 
alternatifs est attribuée essentiellement aux transformateurs à 50 Hz qui 


travaillant à la limite de saturation présentent une quantité considéra- 
ble d’harmoniques. 


Appelons Hk le champ magnétique directeur tel que la fréquence de 
résonance dans ce champ soit 50 Hz (H3—2r/fn/yæ 1,2 mG), lorsque 


le champ H passera par une valeur KHa (K étant un nombre entier) la { 
condition de résonance sera établie pour le Kième harmonique du sec- : 


teur. 


Au cours de ce passage par la résonance le moment magnétique sera 


décalé de H d'un angle 8x supposé faible, dont la valeur approximalive 


vaut alors (référence 33) : 


2Yh? 


Ve an OR 


où À est l'amplitude du champ magnétique polarisé perpendiculaire- | 
ment dans un plan perpendiculaire à H et tournant à la fréquence K/fn. 


Fa . : LMI \ É 
S'il se produit n passages par seconde (r de sh il en résultera une 
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décroissance qui peut être caractérisée par un temps de relaxation Tf (t) : 


É TR (dH [dt) 
LÉbeE PUR CRE (4) 


La valeur dH/d{ est d'environ 1 G& s-t. Si l’on adopte pour À la valeur 
h=—=1 mG, on trouve : 
T* — 10 secondes. 


Par cet effet, le T;, du benzène se trouverait ramené de 20 secondes à 
7 secondes et celui de l’eau de 3,5 à 2,5 s. Ce sont les valeurs maxima 
que nous avons effectivement réussi à atteindre pour l’eau et le benzène. 

De plus, nous avons effectivement constaté qu'un appareil de labora- 
toire, générateur basse fréquence par exemple, placé à 30 cm du tuyau 
où coule le liquide détruit complètement le signal. 


6. Le champ magnétique H, et les facteurs de son inhomo- 
génie. — Compte tenu de la place dont nous disposons et de la pres- 
sion de refoulement de la pompe nous avons pu placer la bobine B, à 
… 2,5 m de l’électroaimant, en nous éloignant dans la mesure du possible 
des matériaux magnétiques les plus proches, poutre en béton armé, 
tuyaux de chauffage central. dont les éléments les plus proches sont 
à environ 2 m de notre bobine. 

L’électroaimant a été placé de telle manière que son champ de fuite 
à l'emplacement de la bobine B, soit horizontal et dans le plan du 
méridien magnétique. Grâce à cette disposition, nous avons pu mesurer 
… le champ de fuite au moyen d’une boussole d’inclinaison. 

“ On a constaté que le champ de fuite croît considérablement dès 
… que le champ dans l’entrefer dépasse 7 5oo G. Cet effet est probable- 
ment dû à une saturation des armatures de l’électroaimant, c’est la rai- 
son pour laquelle nous n'avons pas employé de champ H, supérieurs à 
.7 500 G dans nos expériences. 
Si l’on admet que le champ de fuite est inversement proportionnel au 
” cube de la distance, un champ de fuite de 14 mG présentera une inho- 
| mogénie de 0,5 mG sur le volume de la bobine du Maser. 
Nous avons placé la bobine B, du Maser au centre d’un système de 
* bobines d'Helmholtz qui crée un champ magnétique vertical d'environ 
à 3 G, qui s'ajoute au champ magnétique terrestre. Comme le champ de 
… fuite est horizontal nous divisons ainsi l'effet de ce champ et de son inho- : 
mogénie par un facteur 20 environ, la rendant pratiquement négligea- 


PCE TŸ tend à annuler complètement la polarisation magnétique 
aleur qui correspond à l’équilibre thermi- 


nucléaire et non à lui donner la v 
larisation considérable atteinte dans ces 


que. Mais compte tenu de la po 
* expériences, la différence est négligeable. 


long et dont les diamètres intérieurs et extérieurs sont respectivement 


deuxième lampe sert à découpler ce premier étage et à amplifier la ten” 
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ble. Ceci évite en particulier toute variation de l'inhomogénie de H°Ë 
lorsqu'on modifie le champ de polarisation H, de l’électroaimant. 
Les bobines d'Helmholtz utilisées ont 16 em de rayon et nous pou-" 
vons espérer une inhomogénie inférieure à 0,9 mG (34) sur le volume 
de la bobine B,. Nous verrons que l'inhomogénie effectivement atteinte : 
est de 0,9 mG. Les bobines utilisées sont construites en bois collé et les 
cotes prévues n’ont pas été assez bien respectées à l’usinage; € est pro: 
bablement l'origine de cette inhomogénie supérieure à la valeur prévue. 
Un deuxième jeu d’enroulements, plus petit et coaxial aux bobines # 
d'Helmholtz crée un petit champ de balayage lent, dont la période est 
comprise entre quelques secondes et 1 minute. Le courant est mesure" 
par un microampèremètre; le champ de balayage correspondant est | 
calculé d’après les dimensions géométriques des bobines et vaut pis 
exemple 10 mG. é 


HT 
2x50pF : Le Ar Fig. 9: Schéma du mul-* 


& 0,22UF tiplicateur de Q à 14 kHz. 
ne de * oS La sortie S attaque uns 
EE 22 Ko étage séparateur amplifi-« 

l 


50Kw 5Kw cateur BF non sélectif. 


6AKS 
BobineBo CP 470Kw 
du ‘Maser 50 Ku) 


7. Le circuit à haute surtension. — La bobine B, du Maser com- % 
porte 930 tours de fil de 0,3 mm de diamètre bobinés sur 38 mm de” 


de 29,5 et 35 mm. L'emploi d’un fil d'aussi faible dimension a l’avan- 
tage d'accroître le coefficient de remplissage, mais c’est un peu au détri=s 
ment de la surtension naturelle du circuit qui vaut environ 30. Accordées 
avec deux condensateurs de 15 000 pF placés en série, cette self résonne 
à une fréquence f,— 14,1 kHz et sa surtension est de l’ordre de 35. Cette 
surtension est insuffisante pour assurer le fonctionnement en Maser ; aussi, 
l'avons-nous augmentée artificiellement par réaction au moyen d’une 
lampe suivant le schéma proposé par Harris (40) qui a l'avantage d'être 
très stable et indépendant des variations de tension d’alimentatio 
(fig. 9). Le taux de réaction est réglé par la résistance R fournie 

deux rhéostats placés en série et dont l’un sert au réglage fin. UÜ 


sion avant d'attaquer un oscillographe ou un voltmètre. a 

Nous avons pu obtenir ainsi des surtensions considérables jusqt 
39 000 environ, toutefois dans ces conditions la stabilité devient ass 
mauvaise : la qualité peut varier entre 30 600 et 4o 000 où même un pe ur 
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U. 
. plus sur des intervalles de temps de l’ordre de 10 minutes. Ces fluctua- 
‘ tions peuvent être expliquées par des variations de l’ordre de 1 ohm 
dans la résistance R qui est de 16 900 ohms, variations admissibles pour 
des potentiomètres à contact glissant. 

> Nous avons mesuré ces surtensions soit par la largeur de la bande 
4 passante, en couplant faiblement ce circuit à un générateur basse fré- 
 quence pour des surtensions inférieures ou égales à 5 000 (photo 5a, 
planche Il), soit par la mesure de la constante de temps de décroissance 
4 des oscillations libres pour les surtensions égales ou supérieures à 5 000. 
4 Un condensateur double placé en parallèle sur les deux condensateurs 
= de 15 000 pF permet de faire varier de 22 Hz la fréquence de résonance fc 
du circuit sans modifier la surtension. 

…—_ L'appareillage se montre relativement peu sensible aux effets micro- 
… phoniques mais plus aux champs magnétiques rayonnés. En effet, nous 
“ n'avons pas introduit la complication des épais blindages nécessaires à 


à ces fréquences et il nous a fallu éloigner au maximum tous les appareils 
ch contenant des transformateurs à 50 Hz pour éviter des rayonnements, 
» par exemple un stabilisateur de tension à fer saturé a dû être éloigné 
… de plusieurs mètres. 

8. Résultats. — L'ensemble de ce dispositif nous a permis d'obtenir 
… es auto-oscillations du type Maser dont la figure 3 représente un exem- 
» ple typique. 
Nous discuterons en détail la vérification des prévisions théoriques 
- dans le prochain chapitre et les comparerons aux résultats expérimen- 


» taux dans le chapitre VI. 


.) à : 


CHAPITRE V ARE 


Théorie du fonctionnement de lPauto-oscillateur 
du type « Maser » en champ faible. 


# 1. Calcul de la tension d’oscillation. — 1.1. Méthode. — Le cal- 
cul ({) est fait en supposant égales la fréquence d'accord f.—= 1/2r/ LC 


” du circuit et celle de la K. MIN Jo 1/2)YHo- Le niveau d'oscilla- 
tion en régime permanent du Maser est calculé en égalant simplement 


MATE) On emploie les unités CGS pour calculer la puissance fournie par les VE: 
spins nucléaires qui se trouve ainsi exprimée en ergs/s. Lors des applica- AT 
: . # , a UT 2 0 +" 

tions numériques pour comparer cette puissance à celle dissipée dans le cr dre 
É REE 7e à À 
* cuit oscillant, nous la convertirons en watts. 
ER < : 
+ Annales de Physique, 1959. 94 


‘7 rit 
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la puissance cédée au circuit oscillant par les spins à la puissance dissi-. 
pée dans le circuit oscillant. | 
Nous calculerons d’abord la condition limite d'accrochage c’est-à-dire 
que nous ne ferons intervenir aucun mécanisme non linéaire. Puiss 
ensuite nous calculerons la tension d’oscillation en tenant compte de las 
saturation progressive du système des spins lors de leur parcours dans 
la bobine du Maser. Les non-linéarités du circuit électronique sont 
sans effet car les tensions d’oscillation atteintes sont faibles de l’ordre 
de 10 mVer. La courbure des caractéristiques est alors tout à fait négli- 


geable. 


1.2. Calcul de la condition-limite d'accrochage. — Soit n9,—n,—n-, 
la différence des populations des spins dirigés dans le sens de Ho (n+)M 
ou en sens inverse (n_) et évaluées par unité de volume à l’entrée dans 
la bobine, n, correspond en valeur absolue à l’équilibre thermique à 
7 500 G, mais est négatif à cause du changement de signe imposé par 
le passage adiabatique rapide ; en réalité on obtient une valeur affaiblie 
par un facteur exp (£/T;) dû à la relaxation naturelle pendant le temps é* 
qui sépare le passage dans l’électroaimant de polarisation, l’arrivée 
dans la bobine du Maser. 

I 


x lee Abe 
2 


(> 0) 
+: ny. 


Supposons 7, constant dans toute la bobine, c’est-à-dire que les tran- 
sitions dues à la relaxation et au champ R. F. modifient peu nç durant" 
le séjour du liquide dans la bobine. La probabilité de transition par 
unité de temps due au champ R. F. tournant h, (t) est (réf. 19) : | 


À 
WE (ho) 90) 3 (rho)T. (1) 


Fe puissance P, fournie par le champ tournant au système de spins est 
alors : 


p\ => 2n0 VouHo W (2). 


ñn,W est le nombre de transitions par seconde et par unité de volume," 
Vole volume de la bobine et 24H, l'énergie mise en jeu à chaque 1500 
sion. Or noy. est la polarisation macroscopique par unité de volume et. 


nl Cac À 4 
(*)} Nous employons ici une notation inhabituelle 4, ‘pour le champ R. F. 


| 
1 


car la notation habituelle h, a déjà été utilisée pour désigner le champ tour- 
nant du passage adiabatique rapide. ‘Awe 
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en remplaçant W par sa valeur tirée de l'équation (1), l'expression (2) 
donnant P, devient : 


P,—MoVoHolyho)Ta. (3) 


La puissance P, dissipée dans le cireuit électrique est : 


Lo .2 E2 © 4 (2k)°de 


0 Que 00 ont (4) 


Nous retrouvons la condition d'accrochage telle qu’elle est donnée habi- 
… tuellement, formule {du chapitre premier, en portant dans la troisième 
. expression de P., où nous supposons À, constant dans la self et V, le 
volume de la self : 


A + pi È= He 
s'écrit : 
k » (2hn)2Vi 
— MoVoHolyho) T2 >> : è 
F soit : 
—_ MonyarQ > 1 6) 


en posant n — Vol V1, coefficient de remplissage. 
Nous utiliserons plus loin la valeur de la surtension minimum Q 
- assurant la limite d'accrochage donnée par : 


24 —MnyTi2rQ = 1. (6): 


” 1.3. Calcul de l'amplitude d’oscillation. — Si l’on se place dans le 
4 domaine d’oscillation loin de la limite d'accrochage il faut abandonner 
l'hypothèse d’une valeur n, restant constante dans toute la traversée de 
… la bobine (42). Nous adopterons comme modèle simplifié du mouvement 
- des protons à l’intérieur de la bobine une arrivée instantanée puis un 
» écoulement à une vitesse uniforme V. Calculons la valeur de » en cha- 
que point de la bobine, en suivant un élément de volume d'épaisseur dx 


situé en z—o à l’instant £—0. La différence n des populations par 
- unité de volume est régie par l’équation différentielle (8) : 


dn um —nñn - 
= 7 — 2nW (7) 


où n, est la différence de population à l'équilibre thermique dans le 
. champ H,. Les conditions initiales sont n—n9 pour £—0. En inté- 
_ grant cette équation on obtient la valeur de n au temps é—x/V : 


ME) E (no— A4) exp | — ( . 2e 2W) “| (8) 


» où n, est la population à l'équilibre dans le champ Hs en présence du 


ANT Pl io Led CT TETE 
‘, « [2 É a. = S . N 
{A le - 2 


lorsqu'on néglige r0/Ti. [En effet +, vaut 0,8 s et T; est au moins del 


res du courant liquide. 


où le champ tournant }, est en gauss et E la tension efficace aux borne s! 
k de B, en volts. ‘84 


… où Æ a la valeur k—6,2.10f. La RER limite d'accrochage QE ) 


x Me la surtension est de 2 à 3 fois supérieure à la SENS 
… respondant à la limite d’ accrochage, l'exponentielle est négligeable. L: 
puissance transportée par les spins est alors intégralement cédé 
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champ tournant À, ; n, est pratiquement négligeable, plusieurs milliers 
de fois inférieur à n5- 3 

La puissance P, cédée par le champ tournant À, au système de spins 
est maintenant donnée par : 


P, Æ 21H fe n(x)dæ (9) 


où V, est le volume du liquide contenu dans la bobine. 
L’ amplitude des oscillations est alors donnée par l’équation — P, =P,. 
qui s'écrit : 
E?2 
QLo!1 — exp — T{Yho) To] 


M EHQUE= (10) 


4 secondes pour le benzène utilisé. L'erreur correspondant à cette sim- 
plification est au maximum de 5 p. 100 sur la tension E. | 
= MH,D est une puissance : celle transportée par les spins d’énergié® 
MH, par centimètre cube dans le courant d’eau de débit D, QLo le 
résistance parallèle du circuit électrique, 1 — exp [— ro(Yho)*T2] la 
fraction de puissance cédée au champ tournant À, par les spins nucléai 


1 


Nous pouvons retrouver la surtension limite d'accrochage Q, en déve- 
loppant l’exponentielle au premier ordre : 


Ro)°T: = E?/QiLo. (a) 


Il reste à exprimer le champ tournant À, à l’intérieur de la bobine 
6 Maser en fonction de la tension aux bornes de la bobine B,. 
D’après les caractéristiques de la bobine, sa valeur est ho — Ne 107? 


«n 


par Vo/D, l'équation Go) s'écrit A ANA 


= MH6D — ue (10 F: 


QLo [rex (RS Vo +) 


donnant Q, s'écrit alors : 


= NO pe UE | . 4 b ] 
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circuit électrique et la tension d’oscillation est proportionnelle à la 
” racine carrée de M,, D et Q, quantité que nous avons effectivement fait 
- varier lors des expériences. 
… Nous avons dans les calculs précédents supposé la vitesse V, le temps 
_ de relaxation T; d’une tranche d'épaisseur dx, les champs h, et Ho 
- indépendants de æ. Il serait éventuellement possible de faire le calcul 
en tenant compte d’une situation plus compliquée, mais la difficulté 
est alors de mesurer les différents paramètres qui précisent les condi- 
tions effectives. En particulier, le temps de relaxation transversal T: 
mesuré est un temps moyen qui tient compte de la répartition d’ensem- 
+ de l’inhomogénie du champ magnétique sur toute la bobine. 
» L'application numérique de ces formules sera utilisée au chapitre 
suivant pour comparer les résultats prévus ici à ceux expérimentale- 
ment observés. 


; ulsation w des oscillations du Maser s'établit entre les valeurs w, et w.. 

sa décroissance de l’amplitude s’accentue lorsque l’écart Aw entre ws { 
» et w, croît et finalement lorsque Aw dépasse une certaine valeur Awy, les 
oscillations cessent, autrement dit le Maser « décroche ». Traduite en 
- champ magnétique, l'étendue 24% de la zone où le système oscille 
fournit la largeur en champ de la plage d'accrochage qui vaut : Fi 


j AH — 2YAW y. 


Le calcul de w et de AH dans le cas de R. M. N. a été fait par 
… [. Solomon (55) à propos du Maser à « polarisation dynamique » de 
la référence (54). Ce calcul ne faisant pas intervenir le temps de relaxa- 
ion T; est, en première approximation, directement utilisable pour le 
type de Maser différent qui est étudié ici et nous rappellerons les résul- 
tats de I. Solomon, obtenus à partir des équations de Bloch : 


/ ___ (oT/2)009+Qoc ñ sp 
) Enr NTM (2) Ua 
notons es VAE 

AH Mo a Va 1. GS) 


La comparaison des résultats expérimentaux avec les prévisions 
éoriques contenues dans les formules (10) (12) (13) s'est montrée 
sfaisante comme il résultera de la discussion détaillée du chapitre 


ant. 
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CHAPITRE VI 


Comparaison des résultats théoriques et expérimentaux 
sur le fonctionnement de l’auto-oscillateur 
du type « Maser » en champ faible. 


1. Étude de la tension d’oscillation et de la plage d’accro- 
chage (12). — Nous avons étudié expérimentalement la tension d'oscil- 
lation E et la largeur AH de la plage d'accrochage du Maser en fonc-# 
tion de la surtension Q de la bobine réceptrice, de la polarisation“ 
magnétique nucléaire M, et du débit D du benzène. Le benzène a été 
utilisé pour ces expériences car le temps de relaxation Ti obtenu est. 
plus long que celui de l’eau, la dépolarisation par relaxation est plus 
faible et le calcul de M, plus précis. Les résultats ont été obtenus en 
comparant systématiquement les oscillogrammes représentant la ten- 
sion aux bornes de la bobine du Maser en fonction du champ magnéti- 
que H,. Les figures 3 et 4 représentent quelques-uns des oscillogram- 
. mes utilisés pour cette étude, 


1.1. Influence de la surtension Q. — Les courbes continues de la 
figure 10 représentent E et AH en fonction de la surtension Q. Nous fai-« 
sons varier le coefficient de surtension Q en modifiant le taux de réas-« 

tion. Pour chaque réglage de la réaction la surtension est mesurée» 
comme nous l’avons exposé au chapitre IV, paragraphe 7. ; 
4 

1.2. Influence de la polarisation magnétique M,. — Les courbes conti-" 
nues de la figure 11 représentent la variation de E et AH lorsqu'on fait 
varier le champ magnétique de polarisation H, donc la polarisation® 


magnétique M, des protons qui lui est proportionnelle. | 


1.3. Influence du débit. — Les courbes continues de la figure 12 repré 
sentent E et AH en fonction du débit de benzène dans la bobine de: 
Maser. Cette variation de débit est obtenue en réglant la dérivation. 
placée juste avant la bobine de Maser. Malgré cette précaution, le 
temps de parcours est légèrement modifié ; nous l'avons étudié par une. 


méthode originale mettant à profit la R. M. N., méthode décrite dans 
le paragraphe suivant. - 
* 


1.4. Mesure du temps de parcours. — Le Maser est réglé dans les 
conditions optimum de retournement puis le générateur qui alimente 


+ = ; 
DS. | : 4 
TRACER ET A 
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, 20.000 _ 30.000 LUE 
Coefficient de Surtension & 


Fig. 10 a. ë ALAS 


Qu et b. __ Tension d’oscillation E aux bornes de la bobine du Maser { é 
geur AH de la plage d'accrochage (b) en fonction de la surtension 
débit est de 30 em?/s, le champ magnétique H, de 7 500 Get le Ti 


nzène de 4 secondes. Les courbes ponctuées représentent Jo 
oriques du chapitre V.. 
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cireuit de 36 000 et le | du Pete de 3,6 s. Les courbes ponctuées 
‘sentent les prévisions théoriques du chapitre V. 


À FEMMES Û 
LS # . Ÿ d È ra 42 ï A ee LA ; { $ | 4 : u 
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la bobine B, est arrêté. On rétablit ensuite brutalement le champ 4, de 
urnement dans la bobine B, et l’on mesure le temps au bout duquel 


les oscillations s’amorcent dans la bobine B4. 


Fig’or2 a: 


.12 a et b. — Tension d’oscillation E aux bornes de la bobine du Maser (a) 
largeur AH de la plage d’accrochage (b) en fonction du débit D. La 
 Surtension du circuit est de 2 000, le champ magnétique H, de 7 500 G 
* et le T, du benzène de 4 secondes. We 
courbe ponctuée représente les prévisions théoriques du chapitre V 


mente | ’. 
MAR 


ur des débits inférieurs à 10 cm/s le temps de parcours aug 
sttement et les calculs théoriques ne sont plus valables. ei 


Fig. 12 b. 


L 
leur précision. — Les résultats théorique au 
ndants sont représentés par les courbes ponctuées des mêmes L 

rues. Ces prévisions sont calculées à parur des formules QE ja 
Ces formules nécessitent en particulier la connaissance du” #5 
de relaxation T, dû essentiellement à l'inhomogénie et de Mo SA 
AE Rs | at 
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polarisation magnétique nucléaire. M, est calculé par la formule (V2) 
qui nécessite la connaissance de T,. Nous avons effectivement mesuré 
T, et T;, comme nous le verrons au chapitre VII, mais nous n’avons pas 
pu dépasser une précision de 20 p. 100; il en résulte que les prévisions » 
théoriques sont assez imprécises. 


1.6. Précision des résultats expérimentaux. — Les résultats expérimen- 
taux dans les meilleures conditions sont reproductibles à 10 p. 100 près" 
environ. L’appareillage est un peu microphonique et assez sensible aux 
parasites électriques, mais surtout le champ H, n’est pas assez biens 
défini. Les fluctuations parasites amenées par le laboratoire deviennent 
très gênantes lorsqu'on veut étudier la tension d’oscillation E ou la 
largeur AH de la plage d’accrochage, lorsque celle-ci est faible. Cet 
effet est probablement la cause de la modulation d'amplitude observée 
principalement pour des signaux faibles. Cette cause d’erreur enlève de 
la précision à la mesure de la tension d’oscillation et de la plage d’ac- 
crochage pour les signaux faibles. 


1.7. Accord des résultats théoriques et expérimentaux. — Nous pouvons 
considérer que l’accord entre les résultats théoriques et expérimentaux 
est satisfaisant. Le désaccord le plus notable est celui de la figure 100; 
nous n’avons pas observé la décroissance brutale de la plage d’accro= 
chage prévue par la théorie. Cette décroissance se produit dans un 
domaine réduit de surtension Q (340<< Q < 400), et pour des surten-« 
sions relativement peu élevées comme celles envisagées ici, la tension 
d’oscillation prévue théoriquement est faible, de moins de 1 mV et lan 
mesure de la largeur de la plage d'accrochage serait alors imprécise. 
C'est à ces deux effets que nous attribuons ce désaccord. 

Des mesures plus précises ne pourraient guère être faites qu’en tra 
vaillant loin des perturbations dans un observatoire géophysique, néan- 
moins la confrontation entre l'expérience et la théorie, faite ici, né 
laisse pas de doute sur la validité de cette dernière. à 


2. Étude de l’entraînement de fréquence. — 2.1. Mesure de! 
l'entraînement de fréquence. — Le procédé est le suivant : la fréquence 
de résonance /. du circuit oscillant est modifiée de Af, — 22 Hz grâce à 


un condensateur variable double, placé en parallèle avec les deux 


1 , _- + 
condensateurs d'accord de 15 000 pF. L 


Les fréquences d’oscillations correspondantes f\ et f: sont neue 
grâce au périodemètre BF et on déduit l'entrainement de fréquence 
correspondant Af— f; — fa. 

Les résultats ainsi obtenus sont comparés dans le tableau II avec la 
valeur de Af calculée à partir de la formule (V.12), où la valeur T 
est T;— 0,086 s d'après la mesure qui sera exposée au chapitre MI 
paragraphe 3., 

Gé 
_ 


= 
"Le 
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TaBLeau II 


: | 450 750 2 000 5000 | 10000 36 000 
Af mesuré Re | 2 3 6 9 T2] TS 
Afiealealé + Mt 7. | 2,3 3,6 | 7.6 12,5 16 20 
2.2. Influence du débit. — Nous avons aussi étudié l'entraînement de 


fréquence en fonction du débit. Ces mesures sont nettement plus diffi- 
ciles car la tension d’oscillation est plus faible et la variation Af plus 
faible. | 

Nous l'avons mis en évidence pour une surtension Q — 20 000, de la 
manière suivante : nous réglons /; le plus faible possible de telle 
manière que la tension d’oscillation soit quand même suffisante pour 
être mesurée au périodemètre BF, le débit étant de 20 cm*/s par exem- 
ple. Nous portons le débit à 30 cm‘/s et constatons alors une diminu- 
tion de la fréquence de Maser, diminution de 1/2 Hz dans ce cas parti- 
culier. 

Si au contraire /, est augmenté de 17 Hz, ce qui nous place à peu 
près à l’autre extrémité de la plage d’accrochage, la fréquence augmente 
de 1/2 Hz lorsque le débit croît dans les mêmes proportions. 

D’aussi faibles différences n’ont pu être mises en évidence que sur 

_ des séries de mesures consécutives. En particulier, nous n'avons pu 
faire de mesures pour d’autres valeurs de la surtension car l'effet 
devient alors trop faible. 

_ Cette influence du débit est à rapprocher de celle prévue théorique- 
ment par C. H. Townes (56) pour le Maser à ammoniac, mais qui n’a 
pas encore été observée expérimentalement. La théorie serait ici plus 
compliquée que dans le cas du Maser de Townes, car le temps de 
relaxation T, est dû à l’inhomogénie du champ magnétique ; elle n’a 


pas été entreprise. 


2.3. Accord des résultats théoriques et expérimentaux. — L’entraîne- 
ment de fréquence est ici relativement considérable comparé à celui 
observé dans les Masers hyperfréquence : le maximum d'entrainement 
observé est d'environ 1/1 000 de la fréquence d’oscillation. C’est cette 


circonstance qui nous à permis une vérification assez étendue de la for- 


\ À 4 4 4 = : - 
mule de l'entrainement de fréquence. Néanmoins, ce sont de petites 


” Variations, difficiles à étudier et chaque mesure a été recommencée 


plusieurs fois. 


Nous pouvons constater sur le tableau des résultats que l'accord est 
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satisfaisant, toutefois la fréquence mesurée est toujours inférieure à 
celle prévue théoriquement. Ceci peut être dû à une erreur sur la valeur 
“LR de T;, qui serait supérieure à o, 086 s, mais ceci n explique pas pour- 


quoi le désaccord devient plus net pour les surtensions élevées. Une 

 *. autre explication de ce désaccord est peut-être due à notre connaissance 

À peu précise de la forme de la raie caractérisée uniquement par ns 
temps de relaxation T, alors que cette largeur est due en réalité à une 


inhomogénie du champ magnétique. De plus le mouvement du liquide * 
. a une influence sur cet entraînement de fréquence, influence dont nous 
n’avons pas fait la théorie et qui a été mise en évidence en faisant. 
| varier le débit. 
: Ici aussi ce sont les variations accidentelles de H, qui limitent essen- | 
tiellement la précision de la mesure; des expériences plus précises 
_:  nécessiteraient l'éloignement rigoureux de toutes sources de champs 
a … magnétiques parasites. Cet entraînement de fréquence est la cause 
_ d'erreur prépondérante dans l'emploi de ce système pour la mesure des 
champs magnétiques, cet aspect de la question sera étudié au chapi= 
tre VII, paragraphe 4.1. 


CHAPITRE VII 


Applications de l’auto-oscillateur 
du type « Maser » dans les champs faibles. 


1. Étude expérimentale du passage adiabatique rapide en 
‘0e crains faible. - — Nous n avons pas mesuré en valeur relative la pola- 


as la réalisation est actuellement en cours, avec D colebat 
H: Ottavi. 
7 Néanmoins nous avons étudié expérimentalement le retourneme 

. par passage adiabatique rapide décrit au chapitre Il, LE de 
hs grâce à son influence sur le fonctionnement du Maser et nous. avons 
A Hrne en particulier que l’on pouvait atteindre un retournement c 
nt de Ces expériences nous ont permis en plus de déterminer 
#  R.M.N. le champ et le gradient d’un champ magnétique RES ï 


PnEnen du Maser. — Ici nous faisons varier le champ À; créé SU 
 solénoïde long B; décrit au chapitre Il, paragraphe 3 et étudions 
_ tension d’oscillation et la plage d'accrochage du Maser. Les résu 


i vu > (GE 
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1 “bé LA 


$ 


£ obtenus sont représentés par les courbes continues du graphique 18.504 
- On peut constater que le retournement complet est atteint dès que le 
champ À, dépasse 200 mG, valeur facile à obtenir. Sur ces mêmes gra- a 


« phiques nous avons tracé la courbe ponctuée qui représente le facteur 


. de retournement F — — cos 6, calculé au chapitre II, en fonction de ,, à 
+: = 9 k PAG 
artir des paramètresconnus a— V1 avecu—95cm/set"—1,75G/em. à 
, o 4H dr MATE NE 
dr ne 


At m 6% 


bobine du Maser 
amp À, de retourne 
dH/dr). La e EVA 
vd /dr) os \ 
LE à 


i : 


ur les valeurs élevées de L; nous pouvons sur ces graphiques cons: + 
un accord qualitatif entre les résultats théoriques du chapitr ASS 
ntés par la courbe ponctuée et les résultats expérimentaux 0 
r le fonctionnement du Maser : le retournement complet 
u pour des champs À; supérieurs à 150 ou 200 mG. & 
les faibles valeurs de À; nous pouvons comparer quantitati 
es résultats théoriques et expérimentaux. En effet, dans 
aditions où nous sommes ici (emploi d’eau, Q æ 10 000), le Mase 
est à la limite de fonctionnement lorsque le champ de polarisation Hi 
it à 750 G, c’est-à-dire au dixième de la polarisation maximur 


réduit à 7 im 
ailleur 


s, la même situation peut être obtenue en rétablissant le # 


24 
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champ H, à la valeur 7500 G et en réduisant le champ À, à une valeur M 


telle que le facteur de retournement soit F—— 0,1 au lieu de EC 

D’après les courbes expérimentales du graphique 13 cette limite de 
fonctionnement est obtenue pour un champ À, —54 mG. tandis que 
d’après la courbe ponctuée, obtenue par le calcul à partir des résul- 
tats du chapitre IT, la valeur À, correspondant à F——0,r est de 
52 mG. Compte tenu de la précision des différentes mesures l'accord 
entre les résultats expérimeutaux et théoriques est satisfaisant. 


1.2. Influence de la fréquence du champ #,. Mesure d’un champ inhomo- 
gène. — Nous avons remplacé le long solénoïde de retournement B:, 
par une bobine plate B; de petites dimensions, comportant 300 tours de 
fil bobiné sur 6 cm de diamètre et 1 cm d’épaisseur. 

Le champ magnétique tournant ,, de vitesse angulaire w;,, qui crée 
le retournement, est celui qui règne dans la zone active du tuyau où la 
condition de résonance est établie. Le champ ;, créé par la bobine 
plate B; est maximum au centre de cette bobine, c'est donc lorsque la 
bobine est centrée sur la zone active que le facteur de retournement F 
est maximum. 

Pour une valeur suffisamment faible du champ 2,, la position opti- 
mum de la bobine est critique et sa détermination fournit une bonne 
mesure de la valeur H; —w,/; du champ magnétique au centre de la 
bobine. Les réglages sont rendus moins faciles à cause du délai de plus 
de / secondes entre une manœuvre de la position de la bobine et l’ob- 
servation de son effet sous l’amplitude du signal du Maser, délai dû 
au temps de parcours du liquide de cette bobine B, à la bobine B, du 
-Maser. 

Nous avons pu, par celte technique, mesurer le champ le long du 
tuyau. L'accord est assez bon avec des mesures du champ par une 
bobine tournante. A 

Les erreurs proviennent essentiellement de la difficulté de centrer 
exactement la bobine pour obtenir un fonctionnement optimum en 
Maser ; ces erreurs peuvent atteindre 5 mm. 


1. 3. Influence du gradient. — Le gradient croît notablement lorsque 
le champ augmente et lorsque l’on se rapproche de l’électroaimant. 
… Comme le facteur de retournement F est fonction de 4 — yhi/o(dH/dr) 
il faut employer un champ A; d'amplitude plus grande lorsque dH/dr 
croit c'est-à-dire lorsqu'on est plus près de l’électroaimant, donc à une 
fréquence f, — w,/27, plus élevée. Dans le but de vérifier en fonction 


du gradient, la loi théorique calculée au chapitre II, nous avons cher- 


x 


ché à mettre cette particularité en évidence directement. 


Aussi, lors des mesures exposées au paragraphe précédent, nous” 


avons noté les valeurs du champ h, correspondant au fonctionnement 


UN MASER À RÉSONANCE MAGNÉTIQUE NUCLÉAIRE EH Ur 


limite en Maser. Nous avons vu que ce fonctionnement limite est obtenu 
pour F—— 0,1, ce qui correspond à : 


… d’après la figure /. 
} A partir de cette relation où h, et v sont connus, nous avons déter- 
… miné dH/dr. Les valeurs de d'H/dr ainsi trouvées, sont représentées sur 


fi 
L 


ge! i 


en Gauss/cm 


[n°] 


4 
& 
4 
î 


Gradient 


CAD EE did 


1 
EN 
oui 


_ — Ca 


40. 35 | 


CN 
\ 
1 
é 


= 


Distance en Cm 


2 


tique le long de la bobine de retourne- 
ès la carte du champ et les points ont 
e nucléaire en champ inhomogène 


Fig. 14. — Gradient du champ magné 
_ ment B,. La courbe est tracée d’apr 
été déterminés par résonance magnétiqu 
à partir du facteur de retournement théorique F. ; 


. la figure 14 et comparées à la dérivée de la courbe du champ, dérivée 4 


… établie d’après les résultats du paragraphe précédent. 

+ On retrouve bien l'influence du gradient, mais la précision est moins r: 
- bonne que pour les mesures du champ ; en effet, à l'erreur sur la posi- 
+ {tion que nous avons rencontrée au paragraphe précédent, se superpose É 
- l'erreur due à la détermination du champ À, créé par la bobine. 4 


1478 HENRI BENOIT 


sn 2. Mesure du temps de relaxation longitudinal T;. — Ce dispo-# 
sitif nous a permis une mesure du temps de relaxation T, du liquide 
employé : nous utilisons la canalisation n° 2 décrite au chapitre IV, 
paragraphe 3, qui, faite en tube plus gros, permet d'allonger de 3,5 sw 
la durée du trajet, qui prend alors la valeur {, —8 s au lieu de  —4,5 s. 
La dépolarisation par relaxation des protons, est alors plus grande et 
* le signal du Maser plus faible, le champ H, de polarisation dans l’élec- 
troaimant étant réglé à la valeur maximum H,—7 500 G. Nous reve-= 
nons à la canalisation n° 1, durée du trajet /; —4,5 s, et réduisons lew 
champ dans l’électroaimant à une valeur H, telle que nous obtenions le ? 
même signal, comme on le voit en comparantles photographies 4 (plan-" 
che Il). | | 
“La polarisation magnétique nucléaire est donc la même dans les deux 
æ expériences et nous pouvons écrire l'égalité suivante qui permet de cal- 
 : culer T; à environ 20 p. 100 près : F 


pn 


H, exp (— l2/T;) —= j 3 1 exp (— H]T3). 


C'est par cette méthode que nous avons mesuré le temps de relaxa - 
tion longitudinal T,; des liquides employés. Cette mesure de T, a été 
faite systématiquement avant chaque série d'expériences quantitatives 

. sur le fonctionnement du Maser. Il est à noter que ces mesures sonts 
. faites sans utiliser un détecteur « linéaire » de la R. M. N. Il suffit 


a 


... la relation linéaire utilisée étant la loi de Curie : polarisation magné-| 

tique nucléaire proportionnelle au champ magnétique H, dans l’élec- 

4 _troaimant. | AS 
; M Par contre, nous ne mesurons pas le T, vrai du liquide, mais plutôt. 

un temps de relaxation Ti plus court car il est probable que des cham 

Nomagnéliques alternatifs parasites contribuent à la dépolarisation 

_ spins nucléaires comme nous l’avons calculé au chapitre IV, par 


| graphe Y 


drete 43 


h 


Cette technique permet en particulier de mesurer le temps de relax: : 


tion T, des différentes composantes d’un spectre de haute résoluti 
| des études sont actuellement en cours à ce sujet en collaboration a 


si 


H:Ottavi. 


Re 


+. 


"td 


dr 


RARE 3. Fonctionnement en amplificateur. — En R. M. N. la mé 
REX de détection dite du Qmètre est couramment utilisée (35) ; elle cor 
59 NAT coupler faiblement le circuit oscillant à un générateur, et à étu 

: tension aux bornes de ce circuit. Dans les conditions habitue 
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PLANCHE Î 


I 

> 
a 

3 
b 


Photo 1. — Oscillation du Maser 
lorsque le champ magnétique H, passe par la résonance. 


Photo 2. — Courbe de résonance du circuit à surtension élevée. 


Excursion de fréquence 25 kHz crête à crête. 


Photo 3. 


a) Oscillation du Maser (balayage 850 Hz, tension E aux bornes de la bobine, 


10 mVetr)- 


b) Bruit correspondant en l'absence d’auto-oscillation. 


Masson et Ci, ÉmTeurs 
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PLaxcne Il 


b 


5 


Photo 4. — Oscillation du Maser 
lorsque le champ magnétique H, passe par la résonance. 
a) Q — 10 000 environ, H,, — 2250 G (balayage 4,2 mG, tension d’oscilla- 
tion E maximum 6,3 mV,fr). 


b) H, — 7 500 G. Durée du trajet t augmentée de 3,5 s. Autres conditions 
identiques. 


Photo 5. 
a) Courbe de réponse du circuit à haute surtension. Amplitude du balayage 
280 Hz. 


b) La surtension est inchangée et la R. M. N. est réglée dans les conditions 
d'absorption. 


c) La R. M. N. est réglée dans les conditions d'émission. La tension E maxi- 
mum aux bornes de la bobine du Maser est de 0,5 mV,r. 


Massox et Ci, Évrreuns 


4 Lo: 10e 
i gra? 2 
"D. AE 


UN MASER A RÉSONANCE MAGNÉTIQUE NUCLÉAIRE - “1479 


lée donc augmentation de la surtension, et ce passage de l’un à l’autre ne ER 
. type de phénomène est très commode dans notre procédé. NES 
Les expériences sont faites en utilisant un générateur basse fréquence HR 
qui alimente une bobine de 5 em de diamètre, comportant 300 tours de veau 
Let située à 1,5 m de la bobine B;, réalisant ainsi un couplage par V'oga 
mutuelle.induction très faible. Nous faisons varier la fréquence dece 
générateur et étudions la tension aux bornes du circuit oscillant en 
envoyant après amplification, sur l'entrée verlicale d’un oscillographe. & 
Les photographies 5, planche I] montrent le résultat obtenu. On 4 NES 
la bande passante très étroite de l’amplification Maser ; elle est : ,." 
le 3,7 Hz à mi-hauteur pour une fréquence moyenne de 14,1 kHz. {+ à 
eci correspond à un temps de relaxation transversale T, — 0,086 s, et 
ne surtension de 3 800. Cette surtension est d’ailleurs relativement dre 
faible pour un Maser. Cette méthode de mesure tient compte, des 2 
V'inhomogénie du champ qui est la cause essentielle de la largeur de  w 
_ raie observée ici. | F9 CITE 


w 


Re 
Let 

largeur de raie de 870 y.G sur 3,31 G. ah 
+ 1 j à mêttre en évidence l'influence 


ph 


e même dispositif nous a servi aussi pe 

’amortissement par rayonnement cohérent, c’est-à-dire l’augmenta- 
tion de la largeur de raie de la résonance magnétique nucléaire, carac- : 
t risée par le temps Th (chapitre Jer, paragraphe 2.3). ee 
SM 


‘4 ? 27 


Le 


‘champs magnétiques 

h aser, grâce, par exemple à un période 

.m gnétique s'en déduit par la relation f 

| (2,67515 Æ 0,00001).10* s—! gauss—! (26). 

uatre causes d'erreurs dans cette mesure : Sie- 
(17), le bruit de fond (36), l'erreur introduite par le périodemètr. 
ntraîinement de fréquence. “Me 
C’est ce dernier effet qui est prépondérant et nous le discuterons 


? 


4. 1. L’entraînement de fréquence, calculé à partir de ia formule 12, du 
ee es PAT rer 1e Q), est relativement cons 
DUT dans les conditions où nous avons opéré : les surtensions per 
nance magnétique nucléaire et du circuit oscillant sont à PEU PIE ‘re 
es et l'entrainement de fréquence vaut alors la moitié de l'écart “ 
e la fréquence de Larmor des protons et la fréquence de résonance 


t oscillant. Nous avons cherché à réaliser l'égalité de ces deux vd 


nnales de Physique, 1959. 
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fréquences en nous plaçant au centre de la plage d'accrochage. Ceci 
peut être réalisé à environ + 5 p. 100 près de la largeur totale de la 
plage d'accrochage dont la valeur est 6 mG, soit 24 Hz dans les condi 
tions ordinaires. L'égalité des deux fréquences peut donc être assurée 
à 1,2 Hz près environ, et l'entraînement de fréquence est done inférieur 
à 0,6 Hz pour une fréquence de 14,1 kHz. Finalement l'erreur due à 
cet effet est assez considérable, 5.10 en valeur relative. 

Cette erreur pourrait être diminuée en opérant avec une surtension 

lus faible, mais les mesures seraient aussi plus délicates, le signal 
étant plus faible. l 

Mais on peut espérer améliorer considé ablement les conditions: 
expérimentales en utilisant un système de bobines de Helmholtz plus 
largement prévu ou en se plaçant directement dans le champ terrestre 
La mise au point de ces conditions est étudiée actuellement par J. Hen= 
nequin (13). 

4, ». Variation du champ H,. — En réalité, nous mesurons ici la valeun 
moyenne du champ directeur H, et ce champ est susceptible de varia= 
tions accidentelles pendant la durée de la mesure. De telles variations. 
peuvent atteindre parfois 107 en valeur relative. Par exemple, nous 
avons constaté que le déplacement de 50 em d'une armoire métallique 
située à 2,5 m de la bobine, faisait varier considérablement le champ 
directeur : 3 mG sur 3 G. Nous attribuons ces variations à ces champs. 
parasites créés dans le reste du laboratoire. . 

La commodité d'emploi de l'appareil tel qu'il est réalisé actuellement, 
se montre déja remarquable : le changement de deux condensateurs, 
permet de mesurer le champ magnétique au centre des bobines de Helm= 
holtz à une précision de 2.10-* près, entre les valeurs H,—0,25 G et 
Ho=8,9 G, correspondant aux fréquences 1,05 kHz et 36 kHz. 

Vers les basses fréquences nous avons été arrôtés par la valeur trop 
faible de la self employée et les harmoniques du secteur deviennen 
aussi gênants. Vers les fréquences élevées, c'est le périodemètre BEF qui 
ne permettait plus les mesures. 


CONCLUSION 


Nous avons mis au point un nouveau type de Maser à deux nives 
et une technique originale de retournement des spins nucléaires dur 
liquide en mouvement utilisant une excitation haute fréquence dans u 
champ magnétique inhomogène réalisant ainsi les conditions du « pa 
sage adiabatique rapide ». 3 


Ge passage adiabatique a été étudié théoriquement à l’aide d’une 
machine à calculer analogique et expérimentalement dans les condi- 


Ne 
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tions envisagées précédemment. L'accord des prévisions théoriques et 
- des résultats expérimentaux est satisfaisant et a permis une mesure 

‘commode du temps de relaxation T.. 

Nous avons ensuite fait fonctionner un auto-oscillateur du type Maser 

x 30 MHz, champ directeur 7000 G, utilisant le courant d’eau ainsi 
. activée. 
“ Le même principe a été mis en œuvre pour faire fonctionner un autre 
'auto-oscillateur du type Maser, dans les champs magnétiques faibles 
-3,3 G, fréquence 14 kHz. Ce Maser est étudié en détail théoriquement et 
expérimentalement. Il présente la caractéristique de procurer une polari- 
sation magnétique macroscopique considérable, correspondant à l’équi- 
libre thermique dans un champ de 3 000 G, et un temps de relaxation 
transversal T, (essentiellement dû à l’'inhomogénie du champ), relative- 
ment court, inférieur à o,1 s; la surtension correspondante de la 
résonance magnétique nucléaire n’est alors que de 3800. Ces deux 
caractéristiques font que l'entraînement de fréquence est relativement 
» considérable et nous avons réussi à l’étudier quantitativement. De plus, 
nous avons mis en évidence une influence encore inexpliqué du débit. 
Des applications pratiques à la mesure et à la stabilisation à haute 
… précision du champ magnétique, à la spectroscopie en résonance magné- 
tique nucléaire, en particulier la mesure du temps de relaxation T,, ont 
été envisagées en détail, et sont à présent en cours de réalisation au 
: laboratoire. 


_v 
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